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Unsere Nr. 17 782 

Stauffer Chemieal Company : ; , 

New York, N.Y. , V.'St.A. . ' 

Herbizides Mittel und seine Verwendung 

Die Erfindmg betrifft ein herbizides Mittel, bestehend aus 
einem herbiziden Wirkstoff imd einem Gegenmittel , sowie ein 
Verfahren zur Verwendung dieses herbiziden Mittels.- Das Ge- 
genmittel entspricht der Formel 

0 R 
11/^1 
R-C-N^ 

in der R einen Halogenalkyl- , Halogenalkenyl- , Alkyl- , Alke- 
nyl-, Cydoalkyl- Oder einen Cycloalkylalkylrest* ein Halo- 
genatom oder ein Was serstoff atom, einen Carboalkoxy- , N-Alke- 
nylcarbamylalkyl- , N-Alkenylcarbaii«ri- , N-Alkyl-N-alkinylearb- 
arayl-, N-Alkyl-N-alkinylcarbamylalkyl-, N-Alkehylcarbamyl- 
alkoxyalkyl- , N-Alkyl-N-alkinylcarbamylalko3Qralkyl- , Alkin- 
oxy-, Halogenalkoxy-, Thiocyanatoalkyl-, Alkenylaminoalkyl- , 
Alkylcarboalkyl- , Cyanoalkyl- , Cyanatoalkyl- , Alkenylamino- 
sulfonoalkyl-, Alkylthioalkyl- , Halogenalkylcarbonyloxyalkyl- , 
Alljybxycarboalkyl-, Halogenalkenylcarbonyioxyalkyl-, Hydroxy- 
! halogenalkyloxyalkyl^ , Hydroxyalkylcarboalkytojqralkyl-, Hy- 
. droxyalkyl-, Alkoxysulfonoalkyl- , fttvyl-'t thienyl-, Alkyl- 
dithiolenyl- , Thienalkyl- oder einen Phenylrest Oder einen. 
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durch Halogenatome 5 Alkyl*, Halogenalkyl- , Alkoxy-, Cairbamyl- 
oder Nitroreste, CarbonsSurereste und deren Salze oder Halo- 
genalkylcarbamylreste substituierten Phenylrest, einen Phe- 
nylalkyl-j Phenylhalogenalkyl- Oder einen Phenylalkenylrest 
Oder einen durch Halogenatome , Alkyl- oder Alkoxyreste sub- 
stituierten Phenylalkenylrest, einen Halogenphenoxy- , Phenyl- 
alkoxy- , Phenylalkylcarboxyalkyl- , Phenylcycloalkyl- , Halo- 
genphenylalkenoxy- , Halogenthiophenylalkyl- , Halogenphenoxy- 
alkyl- 5 Bicycloalkyl- J Alkenylcarbamylpyridinyl- , Alkinyl- 
carbamylpyridinyl- , Dialkenylcarbamylbicycloalkenyl- oder 
einen Alkinylcarbamylbicycloalkenylrest bedeutet, und 
gleich Oder verschieden sein und jeweils Alkenyl- oder Halo- 
genalkenylreste , Wasserstof fatome > Alkyl-, Halogenalkyl- , 
Alkinyl-, Cyanoalkyl-, Hydroxyalkyl- , Hydroxyhalogenalkyl- , 
Halogehalkylcarboxy alkyl- , Alkylcarboxyalkyl- , Alkoxycarb- 
oxyalkyl-, Thioalkylcarboxyalkyl- , Alkoxycarboalkyl- , Alkyl- 
carbamyloxyalkyl- , Amino-, Formyl-, Halogenalkyl-N-alkyl- 
amido- , Halogenalkylamido- , Halogenalkylamidoalkyl- , Halogen- 
alky l-N-- alky lamidoalkyl-, Halogenalkylamidoalkenyl* , Alkyl- 
imino- ^ Cycloalkyl- , Alkylcycloalkyl- , Alkoxyalkyl- , Alkyl- 
sulfonyloxy alkyl-, Mercaptoalkyl- , Alkylaminoalkyl- , Alk/- 
oxycarboalkenyl- , Halogenalkylcarbonyl- , Alkylcarbonyl- , Alke- 
nylcarbamyloxyalkyl- , Cycloalkylcarbamyloxyalkyl- , Alkoxy- 
carbonyl- , Halogenalkoxycarbonyl- , Halogenphenylcarbamyl- 
oxyalkyl- , Cyoloalkenyl- oder Phenylreste oder durch Alkyl- 
reste, Halogenatome , Halogenalkyl- , Alkoxy-, Halogenalkyl- 
amido-, Phthalamido- , Hydroxy-, Alkyl carbamyloxy- , Alkenyl- 
carbamyloxy- , Alkylamido-, Halogenalkylamido- oder Alkyl- 
carboalkenylreste substituierte Phenylreste, Phenylsulfonyl- 
oder Phenylalkylreste oder durch Halogenatome , Alkyl -,Dioxy a Iky- 
len-,Halogenphenoxy alky lamidoalky Ires te substituierte Phenyl- 
alkylreste, Alkylthiodiazolyl- , Piperidylalkyl- , Thiazolyl-, 
Alkylthiazolyl- , Benzothiazolyl- , Halogenbenzothiazolyl- , 
Furylalkyl-, Pyridyl-, Alkylpyridyl- , Alkyloxazolyl- , Tetra- 
hydrofurylalkyl-, 3-Cyano-, U,5-Polyalkylen-thienyl-, a-Halo- 
gcnalkylacetamidophenylalkyl-, a-Halogenalkylacetamidonitro- 
pheny lalky 1- , a-Halogenalky lacetamidohalogenphenylalkyl- , 
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Oder Cyanoalk^nylreste bedeuten kSnrien oder "axich Rj und R 
zusanunen mit dem Stickstoff atom einen Piperidinyl- i Alkyi- 
piperidiny 1- , Alkyltetrahydropyridylr , Morpholyl-;, Aikyl- 
mprphdlyl^, Azo-bicyclononyl- , Benzoalkylpyrrolidiny^- , 
Oxazoiidyl-, Aikyloxazolidyi- , Perhydrochihoiyl- Oder Alkyl- 
aminoalkenylrest bilden kSnnen^ wobei R2 kein.Waaserstoff- - 
atom Oder Halogenphenylrest ist^ wehn R^ ein Wasserstoff- 
atom darstGllt. .. . 

Aus der vielzahl der handelstlblicheii Herbizide haben. dife 
Thiolcarbanate als solclie oder .im Gemisch mit ancieren Herbi- 
aiden, wle den Triazinen, eirie. relativ hohe^. industrielle 
Erfoljsquote erreicht* Bei unterschiedlicher Konzentration, 
die je nach der Resisteriz der Unkrautarten schwankt, wirken 
diesG Kerbizide auf eine ^rofie Zahl derselben sofort toxisch. 
Einif;:e Beispiele dieser V.erbindungen werden in den USA-Pa-, 
rents chrif ten Nr/-2 913 327, 3 037 853,' 3 175- 897,. 3 185 72.6, 
3 19 8 786. und 3 5 82 31^ beschrieben* Die Praxis erwies je^ 
doch, dafi die Verwendung dieser Thiolcarbamate als Herbizide 
in Getreidefeldern (crops) bisweilen starke Schadiguiigen der 
Getreidepflanzen zur Folge hat. Erfolgt die- Verwendung im Bo- 
den in Jen empfohlenen Mengen mit dem Ziel, eine Vielzahl von 
breitbiattrigen Unkrautarten und Grasern zu bekSmpfen, so 
kommt es zu schweren MiBbildungen uhd Verkummferungen der Qe- 
trei-iepf lanzen - Dieses anomale Wachs turn* fUhrt zu.Ertrags- 
schmalerunj^en. Eai friiheren Versuchon, dieses Problem zu ';iber 
wincien, wurda der. Getreides amen vor dem Pf lanzen' mit bestimm- 
. ten Gegenmittcln behandelt; vgl. USA-Patents chr if t. 3 131 509. 
Diese Gcrenmittel v;aren nicht bespnders wirksam* . 

Es wurdc nun pefundcn, dafi.die Pf lanzen dadurch-.vor Schadi- 
runr^cn durch die TJiiolcarlaamate als sol che .Oder xm Gemisch 
mit anderen Verbindtinpen geschdtzt und/oder gegen die Wirk- 
stoffo der vorstehcnd .genanxiten^ Patentschriften erheb'lich 
widcrstandsfahie.er f^emacht. werden kSnnen, daB 'man. dem Boden 
eine Verb in dun jr der Formal: ... 
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in dor R, and vorstehend genannten Bedeutunpen 

bositzen, zufUhrt, 

Die ...rfindunssgGmafien Verbindungen kSnnen durch Vermischen 
^ oincs t-coigneten saurechlorids mit einem entsprechenden Amin 
syrthetisiert werden. Gegebenenfalls kann ein Losungsmittel 
vie Ronzcl cinjcsotzt wcrdon. Die Reaktion wird vorzugsweisc 
h^x vjrmindortcn Tempcraturcn durchrcftlhrt . Nach AbschluB der 
Roahtion wird das Endproclukt auf Raumtemperatur p;ebracht und 
kann loicht ibri'.trcnnt werden. 

Die nachstehendcn Beispiele dienen der Eriauterunn: der Er- 
fin(jlun 
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Beispiel 1 

? \.CH.-CH=CH., 

CHCl^-C-N^ 
2 \ 

Es wurde eine L5sung aus 3,7 g (0,025. Mol) Dichloracetyl- 
chlorid und 100 ml Methylendichiorid hergestellt, die dann 
in einem Eisbad auf etwa 5 abgekUhl^ wurde. Dann wurden 
g (0,05 Mol) Diallylaniin tropfenweise zugesetzt, wobei 
die Temperatur auf unter etwa 10 ^C.gehalten wurde. Das 6e- 
misch wurde dann etwa 4 Stunden lang bei Raumtemperatur ;ge- 
riihrt, zweimal mit Wasser gewaschen, tiber Magnesiumsulf at 
getrocknet, filtriert und abgestreift. Die Ausbeute be- 
trug 4,0 g; n^° = 1,4990. 

Beispiel 2 

CHClj-C-N 

CgH^-n.. 

Es wurde eine Losung aus 3,7 g (0,025 Mol) Dichloracetyl- 
chlorid und 100 ml Methylendichiorid hertestellt, die dann 
in einem Eisbad auf etwa 10 abgektlhlt wurde. Dann wurden 
5,1 g (0,05 Mol) Di-n-propylamin tropfenweise zugesetzt, wo- 
bei die Temperatur auf unter etwa 10 gehalten wurde. Das 
Gemisch wurde dann Uber Nacht bei Raumtemperatur gertihrt , 
zweimal mit Wasser gewaschen, liber Magnesiumsulf at getrodk- 
net, filtriert und abgestreift. Die Ausbeute betrug 3,6 gj 
n^° = 1,4778. 



Beispiel 3 



3 



CHCI2-C-N' 



TH(CH3)-C^CH 



Ea wurde fiino Losung aus 3,7 g (0,025 Mol) Dichloracetyl- 
?Ai4tifHH0 OA?? 2 0 9 84 5/1 180 
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chlorid und 80 ml Methylendichlorid hergestellt, die dann 
in einem Eisbad auf etvja 10 °C abgekOhlt wurde. Dann wurden 
4,2 g (0,05 Mol) N-Methyl-N-l-methyl-3-propinylainin in 20 ml 
Methylendichlorid tropfenweisG zugesetzt , wobei die Tempera- 
tur bei etwa 10. °C gehalten wurde. Das Gemisch wurde dann 
etwa H Stunden lang bei Raumtemperatur geriihrt, zweimal mit 
Wasser gewaschen, tiber Magnesiumsulfat getrocknet, filtriert 
und abgostreift. Die Ausbeute betrug 2,9 g; n^^ = l,«+980. 

Bois piel k 

0 

CH„C1-C-NH-CH,-L J 
^ 0 

ts wurde eine Lasung aus ICQ ml Aceton und 5,05 g (0,1 Mol) 
Furfurylamin hergestellt und dann unter Zusatz von 7 ml Tri- 
athylamin bei 15 °C gertihrt. Diese LOsung wurde dann mit 
5,7 g Monochloracetylchlorid versetzt und weitere 15 Minuten 
gerUhrt, wShrend 500 ml Wasser zugesetzt wurden. Die Reak- 
tionsnasse wurde filtriert, mit verdilnnter SalzsSure in zu- 
satzliehem Wasser gev;aschen und dann auf ein konstantes 6e- 
wicht getrocknet. 

Beispiel 5 

0 

II yS-A 

CHCl2-C-NH-<f^ 

Es wurde eine L5sung aus 5,7 g (0,05 Mol) Am5 noma thy Ithiazol 
in 100 ml Benzol und 7 ml Triathylamin hergestellt. Diese La- 
sung wurde bei 10 - 15 °C geriihrt und dann mit 5,2 ml (0,05 
Mol) Dichloracetylchlorid tropfenweise versetzt. Das Reaktions 
gemisch wurde 10 Minuten lang bei Raumtemperatur gertihrt. 
Dann vmrden 100 ml Wasser zugesetzt, und die LSsung wurde 
..anschlieiiend mit Benzol gewaschen, Uber Magnesiumsulf at ge- 
trocknet und dann zur Entfernung des Losungsmittels filtriert. 



209845/1180 



Beispiel & 



0 

H ^ Br 

CHClg-C-N^^/S • 



Es wurde eine LSsung aus 200 ml Acoton, 17,5 g (0,05 Mol) 
Z-Amino-e-brombenzothiazol und 7 ml Triathylamin hergestellt, 
Die Losung wurde untei^ Kiihlen bei 15 gertihrt. Dann wur- 
den If^gsam 5,2 ml (0,05 Mol) Dichloracetylchlorid zuge- 
setzt.Diese Lfl sung wurde 10 Minuten lang bei Raumtempera- 
tur geriihrt. Der Feststoff wurde abfiltriert, rait Ather 
und d-mn mit kaltom VJasser gewaschen und anschliefiend noch- 
mals filtriert und bei UO - 50 getrocknet. - 



Beispiel 7 

II 

^CCCH3)2-C=CH ■ . - 

g 3-Methyl-3-butinylamin wurden in 50 ml Methylcnchlorid . 
nclbct; diesc L5sung wurde mit 4,5 g Triathylamin und an- 
5ci.lL:.'iiend ontier Rtihran und Kiihlen in cinem Wasserbad tropfen- 
woisvj mit 7,6 g Decanoylchlorid versetzt, Nach Abschlufi der 
R*.;,iktion wurde das Gemisch mit Wassor gewaschen, getrocknet 
und aas L5sungsmittel abgestreift , wobci 7,1 e; des Produktes 
erh-ilton wurden. 



Beispiel 8 



CH^ 9 ^CHrt~CH=CH« 

CH-C-N. 

^CH2-CH=CH^ 



Zt wurde eine Losung aus 5,9 g Diallylamin in 15 ml Methyleri- 
chlorid anc 6,5 g TriSthylamin hergestellt. Dann wurden unter 
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RUhren und KUhlon in einein VJasserbad 6,3 g Cyclopropan- 
carbonylchlorid tropfenweise zugesetzt. Nach Abschluli der 
Reaktion wurde das Gamisch iiiit Wasscr gewaschen, getrock- 
net und das L»sungsmittsl abgestroif t , wobei 8,2 g des Pro- 
duktes orhalten wurdcn. 

Beispiel 3 

CH,.C„=CH, 
\ ^CH«-CH=CH„ 

Es wurde oinc Losung aus 4,5 g Diallylamin in 15 ml Mcthy- 
lenchlorid und 5,0 g Triathylarain hergestellt. Dann wurden 
7,1 g o-Fluorbenzoylchlorid unter Riihron und K^hlen in einen; 
Wassarbad tropfenweise zugesetzt. Nach Abschlufi der Reaktion 
wurde das Gemisch mit Wasser gowaschen, getrocknet und das 
Losungsmittol abgestrcift, wobei 8,5 g des Produktes erhal- 
ten wurdon. 



^ ,CH^-CH2-0-C-NH-CH3 



Beispiel 10 



CHCl^-C-NC 

CH„-CH,-0-C-NH-CH« 

" ^ II ^ 
0 

Zur Herstellung von N ,N-Bis ( 2-hydroxyathyl)-dichloracetamid 
wurden 2G,3 g Diathanoiamin in Gegenwart von 2 5,5 g TriSthyl- 
amin in 100 ml Aceton mit 37 p Dichloracetylchlorid umgc- 
sctzt. Dann wurden 6,5 g N ,N-Dis ( 2 -hydroxySthyl ) -dichlor- 
acotamid in 50 ml Acaton golds t und anschlieliend mit 4 g 
Methylisocyanat in Gegenwart von Dibutylzinndilaurat und 
Triathylaniin als Katalysatorcn umgosetzt. Das Reaktions- 
prcdukt wurde unter Vakuum abgestruift, wobei 8,4 p dec 
Produktes f.-rJialten wurden. 
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CH2 = CH-CH2 j, jj CH2-CH3CH2. 

^N-CVCH2-C-n(^ 
CH2=CH-CH2 ^CHg-CHrCHg 

738 g Diallylamin wurden in 50 ml Mcthylenchlorid gel5st, 
wobei 8,5 g Triathylamin' tropfenweise zugesetzt warden* Dann 
wurden 5,6 g Malonylchlorid unter KUhlen und Riibren tropfen- 
weise zugesetzt. Nach AbschluB der Reaktion wurde dasi Ge- 
misch mit Wasser gewaschen, (iber Magnesiumsulfat getrock- 
net und unter • Vakuum abgestreift, wobei 7,0 g des Produktes 
erhalten wurden. 

Beispiel 12 ' ^ ' 



CH =CH-CH 0 9 CH -PH-CH 

2 2v ,j I .CH2-CH-CH2 

^N-C-CH2-CH2-C-nQ 
CH2=CH-CH^ ^CHg-CHrCHg 

7,9 g Diallylamin wurden in 50 ml Methylenchlorid gelSst, 
wobei 8,5 g Triathylamin tropfenweise zugesetzt wurden, Dann 
wurden 6,2 g Bernsteinsaurechlorid unter Kuhlen und RUhren 
tropfenvjeise zugesetzt. Nach AbschluA der Reaktion V7urde 
das Gemisch mit Wasser gewaschen,. iiber Magnesiumsulfat ge- 
trocknet und unter Vakuum abgestreift, wobei 9,7 g des Pro- 
duktes erhalten wurden. 



Beispiel 13 

CH. 0 



CH3 0 CH 

CH^C- CH-N- C- CH„ -CH„ -C-N C 



CH3 0 ^CH-C^CH 

CH3 

6,7 g N-Mothyl-l-muthyl-a-propinylamin wurden in 50 ml 
Methylenchlorid geldst, wobei 8,5 g Triathylamin tropfenweise 

209845/t180 
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2U205fctzt warden. Dann wurden 6,2 g BernsteinsSurechlorid 
uiiter KUhlen und Rflhren tropfenweise zugesetzt. Nach AbschluB 
dcr Reaktion wurde das Gemisch mit Wasser gewaschen, Uber 
I:?.:Tnosiumsulfat getrocknet und iinter Vakuum abgestreift, 
vv'jb«..i. 7,0 g des Produktes erhalten wurden. 

Bel spiel m 



7*9 g Diallyiamin wurden in 50 ml Mothylenchlorid gelfist, 
wotei 3,5 g Triathylamin tropfenweise zugesetzt wurden. 
Dann wurden 8,1 g o-Phthaloylchlorid unter KUhlen und 
a^vUhi--.n tropfenv/eise zugesetzt. Nach AbschluB der Reaktion 
vrurde das Gemisch mit Wasser gewaschen, Uber Magnesium- 
Fulfat getrocknet und unter Vakuum abgestreift, wobei 10,9 g 
vies Produktes erhalten v/urden. 

Beis piel 15 



3,3 g N-Methyl-l-methyl-3-propinylamin wurden in 50 ml 
Methylenchlorid gelost, wobei 4,5 g Triathylamin tropfen- 
weise zugesetzt wurden. Dann wurden 9,2 g Diphenylacetylr 
chlorid unter KUhlen und RUhren tropfenweise zugesetzt. 
Hach Abschlufi der Reaktion wurde das Gemisch mit Wasser 
pewaschen, Uber Magncsiumsulf at getrocknet und unter Vakuum 
abacs trcift, wobei 9,9 g des Produktes erhalten wurden. 




0=C-N(CH2-CH=CH2)2 




;CH-C-N-CH-C = CH 
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Beispiel 16 



\ 




CH2-CH=CH2 
CH2-CH=CH2 



0=C-OH 



r Ciallylamin wurden in 50 ml Aceton gelost, wobei g 
rhtlii'iaaureanhydrid portionsweise unter ROhrert zugesetzt 
irjuidon. Das Losungsmittel wurde untor Vakuum abgestreift, 
v;Qtoi .13,0 p Ues Produktes erhalten wurden, 

•3,\^picl 17 



3,^ Q Ndjl-Dimothyl-a-propinyDO-phthalamidsaure wurden in 
50 ml Methanol gelost und mit 9,6 g Natriuiranethylat in Form 
wir;cr 2b ^uigen Losung in Methanol unter Rtihren und Kiihlen 
portionsweise versetzt. Das Losungsmittel wurde unter Vakuum 
-':V///s tr:-.ift oder entfernt, wobei 9,0 g des Produktes erhal- 
tvy v?urden. Das Zwischenprodukt N(l ,l-Dimethyl-3^propinyl)0- 
phth'xl^imat wurde aus 29,6 f Phthalsaureanhydrid und 16,6 g 
3-A;::inc-3-methylbutin in 150 ml Aceton hergestellt. Das 
Zwisclienprodukt wurde nit Petrolatlu-er in Form eines Wcilien, 
F'.::':!.! c-»f f es ausgefallt und ohne Wuiterc Rcinigung verv;aTidt. 

B^.: spi^l 18 



Ein 500 ccin-4-Halskolben vmrdo mit Riihrer, Thermometer und 
11 ^pftrichter versehen. Dann wurden 7,7 g Diathylamin (.0,105 




G=C-ONa 



cnci2-c-N 
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Mcl), 4,0 g Natronlauge und 100 ml Mothylenchlorid in deh 
Kolbe*a gefUllt und in einem Trockeneis-Aceton-Bad gekiihlt. 
Dann wurden 1U,7 g (0,10 Mol) Dichloracetylchlorid portions 
weise zugesetzt. Das Gemisch wurde eine woitere Stunde gc- 
rUhrt und in cin Eisbad gatauoht. Es wurde dann ciner Pha- 
scntrcnnung unterworfen, und die untcre organische Phas-i 
wurde mit zwci Portionen von 100 ml verdUnntcr SalzsSure 
und zwei Portionen von je 100 ml einer Natriumcarbonat- 
15sunf gewdschen, Uber Magnesiumsulf at gctrocknet und unter 
Vakuum konzentriert , v/obci 16,8 g des Produktes erhaltcn 
wurden. 



Bcispiel 19 

CHg.C=C-CH2-0-C-N<^ 

50 ml Methylen^lichlorid wurden mit 4,0 g (0,025 Mol) N,N- 
Diallylcarbamoylchlorid versetzt. Dann wurden 1,8 g (0,025 
Mol) 2-Butin-l-ol zusammen mit 2,6 g TriMthylamin in 10 ml 
Mothylemchlorid tropfenweise zugesetzt. Das Reaktionsprodukt 
wurde Ubor Nacht bci Raumtemperatur gerUhrt, zweimal mit 
WaGser ?t^waschen und tiber Magnesiumsulf at getrocknet, wobei 
*+,0 g dos Produktes erhalten wurden. 



Be is pie 1 20 

^CH2-CH=CH2 

9,7 J3 (0,1 Mol) Kaliumthiocyanat wurden in 100 ml Aceton gc- 
lost. Dann wurden 8,7 (0,05 Mol) N ,N-Diallylchloracetamid . 
zusammen mit 10 ml Dimethylf ormamid bei Raumtemperatur zuge- 
setzt. Das Reaktionsprodukt wurde liber Naclit gerdhrt. Das 
Reaktionsprodukt wurde teilweise abgestreift. Dann wurde V/as- 
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ser zusammen mit zv/ei Portionen von 100 ml Ather zugesetzt. 
Der.Ather wurde abgetrennt, getrocknet und abgestreift 
vjobei 7,2 g des Produktes crhalten warden, 

Beispiel 21 

CHCl^-C-NH-CH I ^ 

Es wurde eine Losung von 50 ml Benzol, die 7 ,4 g (0,05 Mol) 
Dichloracetylchlorid enthielt, hergestellt. Diese Losung 
wurde bei einer Temperatur von 5 - 10 mit 3,0 g (0,05 
Mol) Cyclopropylamin und 5,2.g Triathylamin in 2ml Benzol 
versetzt. Es bildete sich cin Niederschlag, und das Ge- 
misch wurde zwei Stunden. bei Raumtemperatur und eine Stunde 
bei 50 - 55 geriihrt. Das Produkt wurde wie in den vor- 
stchonden Beispielen aufgearbeitet , wobei 5,7 g des Pro- 
duktes erhalten wurden* 

Beispiel 22 




H,7 g (0,032 Mol) Piperonylamin und 1,2 g Natriurahydroxid 
in 30 ml Methylenchlorid und 12 ml Wasser wurden bei. -5^ bis 
0 mit g (0,03 Mol) Dichloracetylchlorid in 15 ml 
Methylenchlorid versetzt, Man riihrte das Gemisch V7eitere 
10 Minuten bei etwa 0 und lieft es sich dcmn unter Riihron 
auf Raumtemperatur erwarmen. Die Schicht en wurden at>getrennt, 
und die organische Schicht wurde mit verdtinnter SalzsSure, 
uiner 10 'eigon Matriumcarbonat losung und mit Wasser ge- 
waschen und getrocknet, wobei 5,9 g des Produktes erhalten 
wurdon. 



209845/1180 



- 14 - 



Beispiel 2 3 




CH2-CH=CH2 



CH^-CHsCHj 



Eino Losung von 75 ml Benzol, die 5,7 g m- Ch lore inn amy 1- 
chloricl enthielt, wurde hergestellt, Diese L5sung wurde 
boi einer Temperatur von 5 - 10 mit 3,2 g Diallylamin 
und 3,3 g Triathylamin in 2 ml Benzol versetzt. Es bildete 
sich ein Nioderschlag, und das Gemisch wurde zwei Stunden 
bai Raumtemperatur und eine Stunde bei 55 geriihrt. Das 
Produkt wurde gewaschen und aufgearbeitet , wobei 5,8 g des 
Produktes erhalten warden. 



Bt^ispiel 24 




Ein 500 ccm-4-Halskolben wurde mit RUhrer, Thermometer und 
Tropftrichter versehen, Dann wurden 11,9 g 2 ,4-Dimethyl- 
piperidin, 4,0 g Natronlauge und 100 ml Methylenchlorid in 
diin Kolben gefiillt,und das Gemisch wurde in einem Trockenols 
Aceton-Bad gekilhlt. Dann vmrden 14,7 g (0,10 Mol) Dichlor- 
acetylchlorid portionsv/eise zugesetzt. Das Gemisch wurde 
eine Stunde lang gerUhrt und in das Eisbad getaucht. Dann 
wurde cs einer Phasentrennung unterv/orf en , wobei die untere 
organische Phase mit zwei Portionen von 100 ml verdflnnter 
Salzsaure und zwei Portionen von je 100 ml einer 5 %i>?en 
Natriumcarbonrttlosung gewaschen, Uber Magnesiumsulf at ge- 
trocknet und in einem Rc tationsverdampfer unter einem mit 
.einer V/assorstr^hlpumpe erzeugten Vakuum konzentriert wurde. 
Dabcii wurden i:j,3 g des Produktes erhalten. 
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•3^i=p icl 25 




CHClj-C-N 

i.in 500 inl-U-Hals3<olben wurdo mit ROhrer, Thermometer und 
7ropftr'ichtcr versehen. Dann wurden 1U,6 g (0,105 Itol) 
'.::£-trans-DGcahydrochinolin und 4,0 g Natronlauge zucaitimon 
r.it 100 ml Mcthylenchlorid zugesetzt. Dann wurden 14,7 jj. 
Di:'hloracotylchlorid portionsweise zugesetzt. Das Reaktions- 
i-..:,T;i.sch wur lc auf gcarbeitet , wobei os etwa einc Stunds long 
(^v-rUhrx , in oin Eisbad getaucht und dann ciner Phascntronnung 
•jntcir-jorfon wurdo; dann wurde die unterc orcanischa Phase 
m- t zwni Fortionen von 100 ml vcrdxinntcr Salzsauro unr''. swei 
Fortionon von je 100 ml 5 %igem Natriumcarbonat goweschon, 
•:ii:-r- Mar;neG2umsulf-^.t p^ctrocknGt und konzentriert, v.'obei 22,3 p, 
.■lc& Fi'c:luktcs erhalten wurden. 

^..ir-jicl 2G . 

0 

0 ,CH„-CH„-CH.-NH-C-CHC1„ 

il 2 2 2 . I . 

^CH2-CH2-CH^-HH-C-CHCl2 

0 

Tin 500 ml-M-Halskolben wurde mit Riihrer, Thcj^mometor und 
'Ircpftrichter yersehen. Dann wurden 13,6 g (0,104 Mol) 

,3 '-Iminobis-propylamin zusammen rait 12,0 Natronlauge 
uiid 150 ml Mcthylenchlorid zugesetzt. Anschliefiend v/ui-de 
das Gemisch in oinem Trockeneis-Accton-Bad pekUhlt, nnd 
i;is,4 z (0,300 Mol) Dichloracetylchlorid wurden- portinnr,- 
woir:o zu{7.csetzt. Dabei bildctc sich ein Slices Produkt, 
;l.-^s in Mothylenchlcrid nicht ISclich war; dieses Produkt 
-.7ur-lo cbsetr<::nnt, mit zwoi Portionen von 100 ml verdiinnter 
S?lzseiurc j^awasch-n und aber Nacht stehen gclasscn. An. nSch- 
.;te;i Morten wurde ias Produkt mit zwei Pcrtionen von 100 
5.1 5 "jiijom ilatriuracarbonat sjewaschen, und das Produkt wurde 
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in 100 ml Athanol auf genommen , iiber Mapnesiumsulf at r,etrock- 
net and konzentriert , woboi 21,0 g des Produktes erhalten 
warden . 

Boispiel 27 

0 PH _r~] 

CHCl2-C-Nv^ 

jOO rti-H-iIftl5ko.lben vjurd*^ mit Riihrerj Thermomct'^ir und 
Tropf tridhtor versehon, Dann wurdcn 7,5 r (0,0525 Mol) 

•hydiv.'furfuryl-n-propylamin, 2,0 z Natronlauge und 100 ^il 
K.fiMvlenchlorid zar^osetzt. AnschlieRand wurden 7,4 r (0,05 
Vr'}) Dichlor''cc?.tylchlorid por>tion*3VK-»ise zu^esetzt. Dac Go- 
;:iijr:h v.nircJo cine v?oixc-ro Stund*- in cinem Eisbad [jeruhrt und 
d\n:-. einer PnaS'^ntronnung untorv/orf an ; danach wurde die 
uptoro r rr.anischc Phase mit zwui Portion^in von 100 ml vor- 
cu'.int'^r S:ilzsaurc und zwci Fortioncn von 100 m.l ciner 5 %i.ron 
.'iaiTi iumcarbonatlSsurxf jj^.-v/acchon , ubor Magnosiumsulf at 
Ir.oknot uno K-:»nzontr icrt , woboi 12,7 p dcs Produktes or- 
h iitx'm wurden. 



Boii pizl 28 

0 

/ 




Dis Boispi'^l 27 v.'-jr.iv-j vollstandir wicderholt, mit dcr Au'J- 
naiime , dali 8,9 r Piporidin als Arain vorwandt wurd'in- 

b>.ispiol 2 '3 

0 ^ 

D-i!^ Hijicpi^;! /'i v;upc;0 i.. a' s-vnt] i clviii V' tandi v;'1 - i -T ''. . 1 1 

::iit d»ir Ausriihi^., 1<,1 Morplr.lin ^:ls y\min vorvMii-' i •/ • 
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Buispiol 30 



0 



0- 

CHC1--C-NH-CH 




II 

NH-C-CHCl 



2 



3,2 3 Benzsldehyd und 7,7" fj Dichloracetamid wurden mit 100 jnl 
Benzol und etwa 0,05 g ParatoluolsulfonsMure vereint. Das 
Gemisch wurde solango unter Rdckflufi erhitzt, bis kein Was- 
ser mehr tiberginp. Beim Abkiihlen kristallisiGrte das Produkt 
aus Benzol, wobei 7,0 g des Produktcs erhalten wurden; 

Bo is pie 1 31 



2,5 •■ 3-Amino-3-methylbutin wurden in 50 ml Aceton gelSst, 
und dnnn wurden 3,5 g Triiithylamin zugesetzt. Anschliefiend 
wurden 6 ,0 g Aa^jmantan-l-carbonylchlorid xinter RUhren und 
Kuhlen tropfenweise zugesetzt. Das Gemisch wurde in Wasser 
gfco;osscn, und der fcste Stoff wurde durch Filtrieren aufgs- 
fangen und unter Vakuuro getrocknot, wobei 6,5 z des Produktes 
crh '.lten vmrden. 

Beispiel 32 



5,1 \i 2-Cyrinoisopropylamin wurden in 50 ml Aceton gelOst, 




0 



CH 




- 1 
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urul dann wurden 6,5 g TriMthylamin zugesetzt. Anschlieliund 
wurden 5,3 Benzol-1 , 3 jS-tricarbonsSurechlorid unter RUhren 
und Kiihlen tropfenweise zugesetzt. Das Gemisch wurde in Was- 
sev PGgossen, und das feste Produkt wurde durch Filtrieren 
aufrafan'3,en und unter Vakuum getrocknet> wobei 7,6 g das 
Produktes erhalten wurden. 

Bcispiei 33 



6,0 g Diallylamin wurden in 50 ml Methylenchlorid gel5st, 
und dann wurden 6,5 tr TriSthylamin zugesetzt. x^nschlieAend 
wurden 6,6 g 3,6-Endomethylen-l,2 ,3,6-tetrahydrophthaloyl- 
chrorid unter RUhren und KUhlen tropfenweise zugesetzt. 
Nach AbschluB der Reaktion wurde das Gemisch mit Wasscr j-c- 
waschen, Ober Magnesiumsulf at getrocknet und unter Vakuuni 
abgestreift, wobei 9,3 g des Produktes erhalten v/urden. 



0 




0 
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Bcispiel 3H 




CH— CH— C-N 
CH^ 




CH2-CH=CH2 



CH2-CH=CH2 



u,-; v- "TjiHllylainin wurdcn in 50 ml Mothylenchlorid gelSst, 
ur.o ddnn. wurden 4,5 f Triathylamin zufrcsetzt. AnschlieBcnd 
V7urc.;n 7,2 r trans-2-Plicnylcyclopropancarbonylchlorid unter 
Kunlj:n undvRuhren tropfenweisc zur.asetzt. Nach Abschlufi der 
H_-£.Kti:>n vjurdo das Gcmisch mit VJ.^ssor .eewaschen, viber Map- 
n(.:siumsulfat gatrccknet und unter V ikuum abr.cstreift , wobei 
9,3 / Jcs Iruduktes erh alt en wurdcn . 
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Beispiel 35 




Es wurde eine LSsung aus H,0 g (0,03 Mol) 2-Methylindolin , 
7,0 ml Triathylamin und 100 ml Methylenchlorid hergestellt. 
Dann warden 2^9 ml Dichloracetylchlorid im Verlauf von et . 
einer Minute zugesetzt, wobei die Temperatur durch Kilhlung 
mit Trockeneis unter 0 gehalten wurde. Nachdem sich die 
LQsung auf Raumtemperatur erwSrmt hatte, wurde sie eine 
Stxxnde lang stehen gelassen; anschlieflend wurde sie mit 
Wasser und dann mit verdiinnter SalzsSure gewaschent tlber 
Magnesiumsulfat getrocknet und eingedampft , wobei ein F:^sc- 
stoff erhalten wurde, der mit n-Pentan gewaschen wurde. Dcb^:-^ 
wurden 5,0 g des Produktes erhalten. 
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Beispiel 36. 

0 



CBjCl-C-N 




Ein 500 ccm-U-Halskolben wurde mit RUhrer, Thermometer und 
Tropftrichter versehen. Dann wurden 8,9 g Cyclooctyl*n-pro- 
pylamin, 2 ,0 g Natronlauge und 100 ml Methylenchlorid in 
den Kolbeh gefUllt, und das Gemisch wurde in einem Trocken- 
eis-Aceton-Bad gektihlt. Dann wurden 5,8 g Chloracetylchlorid 
portionsweise zugesetzt. Das Gemisch wurde etwa eine we'itere 
Stunde geriihrt, in das Eisbad getaucht und dann einer Phasen- 
trennung unterworfen. Die untere organische Phase wurde mit 
zwei . Portionen von 100 mi verdOnnter SalzsSure und zwei Por- 
tionen von 100 jnl einer 5 %igen NatriumcarbonatlOsung ge- 
waschen, (iber Magnesiumsulfat getrocknet und konzentriert, 
wobei 9,5 g des Produktes erhalten wurden. ' 
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Beispiel 37 



CHjCl-C-N 




Ein 500 ccm-^-Halskolben wurde mit RUhrer, Thermometer und 
Tropftrichter versehen. Dann wurden 7,8 g (0,0525 Mol) 
p-Methylbenzyiathylamin, 2,0 g Natronlauge und 100 ml 
Methylenchlorid in den Kolben geftillt* Das Gemisch wurde 
in einem Trockeneis-Aceton-Bad gekOhlt. Dann wurden 5,6 g 
(0,05 Mol) Chloracetylchlorid portionsweise zugesetzt. 
Das Gomisch wurde etwa eine weitere Stunde gertihrt, in das 
Eisbad getaucht und dann einer Phasentrennung unterworfen, 
wobei die untere organische Phase mit zwei Portionen von 
100 ml verdtinnter Salzs^ure und anschliefiend mit zwei 
Portionen von 100 ml einer 5 %igen NatriumcarbonatlOsung 
gewaschen, tiber Magnesiumsulfat getrocknet und konzen- 
triert wurde. Dabei wurden 9,5 g des Produktes erhalten. 
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Beispiel 38 



CHClg-C-NH-kjgJ^ 



H,7 £ Aminopyridin wurden zusammen mit 100 ml Aceton in. 

ein RGaktionscrefaB gefttllt und bei 10 - 15 ^^C gerUhrt, 

Dann wurden 7,0 ml Triatliylamin tropfenweise zugesetzt. 

Danach.wurde das Reaktionsgemisch im Verlauf von ftinf 

Aceton 

Minuten mit 5,25 ml Dichloracetylchlorid in 10 ml/versetzt und 
bei Raumtemperatur periihrt. Die Feststoffe wurden abfil- 
triert und mit Aceton Rewaschcn, wobei 10,0 g des Produktes 
erhalten wurden. 



Beispiel 39 




Eine LSsung von 8,l.g (0,05 Mol) U-Aminophthalimid in 100 ml 
Dimethylfuran wurde im Verlauf von 5 Minuten bei 0-10 C 
unter RQhren mit 5,0 g Dichloracetylchlorid versetzt. Dann 
warden 7,0 ml TriSthylamin zugesetzt. Die Reaktionsmasse 
wurde eine halbe Stunde lang bei Raumtemperatur gertihrt, und 
dann wurde ein Liter Wasser zugesetzt, Anschliefiend wurde 
sie mit Wasser filtriert und getrocknet, wobei 12,0 g des 
Produktes erhalten wurden. 
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Beispiel HO 




Zur Herstellung der Verbindung dieses Beispiels wurden 5,4 
N,N-Bis(2-hydroxyathyl)-dichloracetajnid mit U,3 g Isopropyl- 
isocyanat in 50 ml Aceton in Gegenwart von Dibutylzinndi- 



Zur Herstellung der Verbindung dieses Beispiels wurden 3,6 g 
N,N-Bis(2-hydroxyathyl)-chloracetainid in Gegenwart von 50 ml 
Aceton und Dibutylzinndilaurat und TriSthylendiamin als 
Katalysatoren mit 5 ,0 g Cyclohexylisocyanat umgesetzt. Die 
Reaktionsmasse wurde auf RUckf lufitemperatur erhitzt und 
unter Vakuura abgestreift. Dabei wurden 6,9 g des Produktes 
erhalten. 



laurat and TriMthylendiamin als Katalysatoren umgesetzt. 
Dabei wurden 8,2 r des Produktes erhalten. 



Beispiel 11 
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Beispiel U2 



0 

CHCl 



CHg CHg 



15 g Aceton und 12,2 g Athanolamin warden in 150 ml Benzol 
vereint und Solange unter RUckfluB erhitzt, bis kein weite- 
j?es Wasser mehr (iberging» Bei der Untersuchung der so ent- 
standfenen LSsung ergab sich, daii sic 2 ,2-Bimethyl-l»3-oxa- 
2olidin enthielt. Ein Viertel der Benzolliisung (0,05 Mol) 
wurde.. mit 7,4 g Dichloracetylchlorid imd 5,5 g TriSthyl- 
amin umsesetzt, mit Wasser ?ewaschen, petrocknet und unter 
Vakuum abgestreift, wobei ein leieht dimkelgelber Feststoff 
erhalten wurde. Ein Teil dieses Feststoffes wurde aus Ather 
umkristallisiert, woboi ein weifies Produkt erhalten wurde. 

Analog hierzu wurden weitere Verbindungen untef Verwendung 
der entsprechenden Ausgangsmaterialien wie vorstehend auf- 
gofOhrt hergestellt. In nachstehender Tabelle werden Bei- 
spiele effindungsgemaBer Verbindungen zusammengestellt. Die 
den Verbindungen zugeordneten Nununern werden im fblgenden 
bcibehalten. ... 
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Die erfindungsgemafien Mittel wurden wie folgt getestet, 
Versuch 1: VerwendunK im Boden 

Kleine KSsten wurden mit lehmigem Felton-Sandboden ge- 
rant. Herbizid und Herbizid-Gegenmittel wurden getrennt 
Oder zusairanen in den Boden eingearbeitet ^ wahrend die- 
ser in einem 19-Liter-Zementraischer gemischt wurde* 
FUr die getrennte Verwendung von Herbizid und Gegen-^ 
mittel wurden von jeder Verbindung folgende VorratslB- 
sungen hergestellt: VorratslOsungen des Herbizids wur- 
den durch Verdunnen von etwa Ig eines Wirkstoffkonzeri- 
trats mit 100 ml Wasseir erhalten. Filv das Gegenmittel 
wurden 700 mg technisches Material mit 100 ml Aceton 
verdUnnt* 1 ml dieser VorratslSsungen entsprach 7 ing 
Wirkstoff Oder 0,112 g/m , wenn der damit behandelte 
Boden in die 20,32 x 30,^8 x 7,62 cm grofien KSsten ge- 
fUllt wurde. Nach Behandlung des Bodens mit dem Herbi- 
zid und dem Gegenmittel in dem gewUnschten y^rhSltnis 
wurde die Erde von Zementmischer in die 20,32 x 30,18 x 
7,62 cm groJBen KSsten gebracht, um die iEinsaat durchzu- 
fahren* Zuvor wurde von jedera Kasten etwa ein halber 
Liter Boden (1 Pinte) zum spSteren Abdecken der Samen- 
korner weggenoramen^ Di«Erde in den KSsten wurde einge- 
ebnet, und es wurden in jedem Kasten 12^7 n*ni tiefe 
Rillen angeiegt. Die Samenk5mer wurden jeweils in aus- 
reiehender Menge fflr gut en Stand ausgesat# AnachlieBend 
bedeckte man die SamenkSmer mit dem etwa halben Liter 
Boden, der kurz vor dem Einaaen entnommen wurde* 
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Die KSsten warden dann auf BSnke bei 21 - 32°c ins Ge- 
wSchshaus gestellt. Bis zur Auswertung wurden sie so 
besprengt, dafi gutes Pf lanzenwachstum sichergestellt 
war. Die Ertragstoleranz wurde nach 3 bis 6 Wochen er- 
mittelt. Die Ergebnisse sind in der Tabelle II zusammen- 
gestellt. 
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Versuch 2; Behandlung des Getreidesaatguts 

Kleine Kasten wurden mit lehmigem Pelton-Sandboden gefiillt. 

Zu diesem Zeitpunkt wurde das Herbizid in den Boden ein- 

gebracht. Die Erde eines jeden Kastens wurde in einen 

19-Liter--Zementmischer gefUllt und darin gemischt, wSh- 

rend das Herbizid in Form einer VorratslSsung, die durch 

VerdUnnen von etwa 1 g eines Wirkstoffkonzentrats mit 

100 ml Wasser hergestellt worden war, eingearbeitet wurde, 

Dabei wurde jeweils 1 ml Vorratslosung in einer Vollpi- 

p 

pette pro gewiinschte 0,112 g Herbizid pro m in die Erde 
eingebracht. 1 ml VorratslSsung enthielt 7 mg Herbizid, 
was bei der Anwendung auf den Boden in den 20,32 x 30,48 
X 7,62 cm grofien KSsten 0,112 g/m entsprach. Nach Ein- 
arbeitung des Herbizids wurde der Boden in die KSsten 
zurUckgebracht . 

Kasten mit durch das Herbizid vorbehandelter Erde und mit 
unbehandelter Erde standen nun bereit ftlr die Einsaat . 
Zuvor wurde jedem Kasten etwa ein halber Liter Boden 
I'tnoramen und zur spkteren Verwendung zum Abdecken der 
Samenkarner neben den Kasten gelegt. Dann ebnete man die 
Erde ein und legte 12,7 mm tiefe Rillen an. Abwechselnd 
wurden die Rillen mit behandeltem und mit unbehandeltem 
Getreidesaatgut eingesSt. Bei jedem Versuch wurden 6 oder 
mehr SamenkSrner in jede Reihe gelegt. Im Kasten betrug 
der Reihenabstand etwa 3,8 cm. Zur Behandlung des Saat- 
guts rait dem Gegenmittel bzw. Saatschutzmittel fUllte man 
50 mg dafUr vorgesehenen Verbindung und 10 g Saat in' einen 
geeigneten BehSlter und schtittelte, bis die K8mer gleich- 
mSBig damit bedeckt waren. Die Verbindungen ( Saat s chut z- 
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mittel) zur Saatgutbehandlung wurden als fltissige Auf- 
schiamraungen und. als Pulver- Oder Staubgut aufgebrachto 
Manchmal wurde Aceton verwsmdt, urn pulverisierte oder 
feste Verbindungen zu Ifisen, so dafi sie wirksamer auf 
das Saatraaterial aufgebracht werden konnten. 

Nach der Einsaat wurden die KSsten mit der kurz zuvor 
entnommenen und auf die Seite gelegten.Erde bedeckt, Sie 
wurden auf Banke ins GewSchshaus bei 21 - 32^C gestellt 
und so besprengt, wie es gutes Pflanzenwachstum erfor- 
derte. Die prozentualen Auswertungen der Schfidigung er- 
folgten zwei bis vier Wochen nach den Behandlungen. 

Bei jedem Versuch wurde einmal das Herbizid allein, ein- 
mal das Herbizid in Verbindung mit dem Saatscbutzmittel 
und sehlieBlich das Saatschutzmittel allein angewandt, 
urn die Phytotoxizitat feststellen zu kSnnen. Die Ergeb- 
nisse dieser Versuche sind in Tabelle III zusamraenge- 
stellt. 



209845/1180 



2218097 



H 

M 
H 

(P 

H 

0) 

I 



I 

o 

CO 



-p 
















1:4 








cd +> 






ce u 






CO cd 




0 














<D O 


















a> a> 










a> 






si 


cd M 




0 




(D 


0 


© ,1:5 






•H 








CVJ 


P -rt « 





I 

U ^ 

•p (d 

Q) a> 



U (3. 

S ^ ^ 

<» 3 :oi ^ 
fP H 44 'tP. 



I 

3 



4» 






1 




PI 






Q) 








<D 










1 




(0 0) 




1 




p; 


•p 




Q) 


cd 






cd 




0 


CO 




0 


CO 






a> 






-p 






H 






0) 


+» 




rd 


d 




an 




OC 


















CVJ 



O O lr^ o 
K\mrHu^r-iinmir\ 



;^ ^ S ;^ ^ 



> > > > > > 

00000 o 
\D vo t— ^f^ o N^ O 



00 o 

CM fH O rH O O 



(0 

Cd 



OQ CO 



CO 




CO 


m 


01 


{0 


CO 


GO 


CQ 






•H 






•H 




•rl 




(d 






at 


Id 


Cd 


(d 


cd 


Cd 




1 


1 








:^ 







WW M _ 
> > >• > t> 

000 
00000000 
f-liHiHiHiHiHfHi-i 



(Q 10 



CO CQ 

•H -H 'H -H 

cd cd cd cd 

S ^ 1^ 



in 

mir>ir>ir\if>ir\irvo tf\ ir\ m ltn itn if\ itn ir\ 
0000000000000000 



O f-l CM K\ ^ iTs \0 
rH CM rr\Ti-mVO r-CO CJNi-HiH H iH rH rH rH 



CMCMCMCMCMCMCMCMCVICMCMCMCMCMCMCM 
>sOVOVOVOVOVOVOVOVO nC vOVOVOVOvOvO 

0000000000000000 



0000000000000000 



209845/1180 



2218097 



- HA- - 



Mi 











p 
















-P 








cd 






(D 










CO 


(d 




o- 
o 


03 


^ 






Q) 


o 






+> 


(d 






iH 








0) 


0) 






'Cl 
















(d 










a> 


Q) 


o 






o 






•H 








0) 




t3 




CM 





43 












od 






CO 






CO 






Q) 




•H 


-P 






rH 


+> 




0) 


?^ 














cd 




•H 








a> 






pq 





o 
o 



o 
o 

Csi 



01 -P 
0) 0) 







• 




1 


0» 




u 




1 


<D 0) 






> 'H 


• 




01 C 




(d 
















PP r-l J5 





I 

(» 0} 

I* 

p -p 

i-l cvj 
a :cd 

0) 43 
0 01 











;^ 






















in 




o 


o 


o 


o 


o 
















vo 




00 


00 


00 


vo 


00 
















1^ 


^ 








;^ 
















o 


o 


O 


irv 


LTV 




O 




o 




o 


o 


o 




LTV 


rn 


iH 


00 


00 




vo 


00 


vo 








. CO 






> 












:^ 
















O 




o 


o 


o 


o. 


o 


















O 










iH 












































> 




' n 




> 








> 


^. 






1^ 




O 




o 


o 


o 






o 


o 


o 


o 


o 


o 


O 




o 




CM 


r-l 


Q 


O 






vo 


vo 




vo 



o 

CM 



0}aioim (ncocD0]0[)CQtQ030)0)n 



•H 'rl "H 



•H 'H tH 



01 



u^intn.ifNininirNir\iriinir\irvininirvin 
oooooooooooo oooo 



COCTN OrH CM fTN-^irvVOt^CO ONOHCM 
iHrHCMCsJCMCMCMCMCMCVICMCMKNK^tO 



CM CM CM CM CM CM CMCMCMCMCMCMCMCMCM CM 

vo vo vo vo vo VO V£> vo vovovovo.vovovovo 
o o,o o.oo.o o o o o o o o o o 



I 

•H 

jot 



oooooo ooooo oo ooo 



209845/1180 



4W 

- lit - 



2218097 





















-P (U 




M 






0) 






Xl 


CO (d 




'o 






o 








<P o 


















0) 0) 
















(1> 






_rj 


si o 


0) 


o 




o 




•H 






0) 




p -H rt 


CM 


1 






-p 






(d 




PI 


OS 




<!) 


03 




Xi 






O 


(Q 




O 


0) 






•p 






r-l 






Q) +> 












§^ 




0) 




•§ 












o 


PC) 










CsJ 



I 

•H 

<D 

-P M 
0) cd 



in 

VD 



o 

00 



m m ^ 

m O LTN 

CO 





























GO 


GO 


O 
00 


o 


o 

CD 




o 

00 


in 

00 


o 


in 

00 


in 

00 


o 

GO 


o 

00 



o 
in 



o 
in 



^ :^ » 3 t> :^ 

OOOOOOQO 

in vo in vo ^vovo in 



COlOCOQQCSCOCBa 
•rl -H -H -H -H -rj -H -rj 

oSodcO (ddcoaico 







> 








1^ 




o 


O 


o 




O 


O 


o 


O 


r-l 


VO 


H 




VO 




vo 


in 


ID 


GO 


en 


00 


01 


CO 


09 


01 


•H 


•H 


•H 


•H 


•rl 


•H 


•H 


•H 


05 


cd 


a) 




OS 


(d 


(d 


as 












a 


1^ 







• 


1 




u 










• 
















« H ^ 
















M ^ • 








t> rO J25 





ininininminininininininininin in 
oooooooooooooooo 



tn'^invor*-G0 onOc-icm m^invo 



00 



09 09 

P 



CMCNJCMCM CMCMCMOJCVJCMCJCVJCViCMtN CNJ 

vovovovovovovovovovovovovovovovo 

oooooooooooooooo 



i 

0> -H 



oooooooooooooooo 

n ^ n . t\ M ^ ■ CLt Ck^ 



2098AS/ VIRO 



2218097 



I 

-p 
o 
at 
CO 

.0} 

d) 

H 

■ tl> 



I 

o 
a> 
U 



5)-P 



p 0 



:a5 
o 

CO 



0) 

I 

I 

•p 

OS' 

CO 



09 
-P 

pq 



0) 

o 
o 



o 
o 



o 
o 



o 



CM 



I 

•H 

(P <D 

C2> 'd 



1^ 3 ^ 

o o o 

t*- 8^ 



oooooooommo 



ITS irv o o tri 
00 CO r*^ NO 



^ Pi 

O Q O 

vo vo m 



a a a > a a 3 a a a > t=^ a > ►> 

OOOOO OOOOOO OOOC^O 

vo vo NO VO ir\vovo vo vo mvo vo.so ^^r^NKx 



QD 01 



01 09 



'H 'ri -H -rt 'H -H -H 'H -H -K -rt 

I ;! I I I I S I I S I il I 



rH 
0 
-P 
-P 
•H 



0) 



S CO 



ln^nl^il^vlnlnl^klnlnln^J^lrvll^LrvlriU^ 
OOOOOOO-OOOOOOQQO 



^ir\mir\irvir\if\if\irNir>ir\vovDvovovp 



CVJ 




CVS 


C\4 


CVI 


CVI 


CM 


CM 




















\o 


vo 


VO 


VD 


vo 


vo 


VO 






m 












o 


o 


o 


o 


o 


O 


o 


O 



o o 



CVI 


CVJ 


04 


CM 


CM 


CVS 














vo 


vo 


VO 


VO 


vo 


vo 








Ok 






o 


o 


o 


o 


o 


O 



oooooooooooooooo 



2218097 



I 

-p I 

cd o 

cog 
m o> 

Q) 0) (D 

r^i rd p4 
S 

^ H <» 

d ctf 



I 

cd 
CO 

oa 

0) 



I 

-P of 



o 
o 



o 

CO 



o o 
e*- CD 



1^ ^ S S 1^ S 



mo O O O 
t-h- CO CO 



o 



> j> a i> r> 
o o o o o o 

VO lO ^ VO CM ^ 



CO 01 QO 



^ ^ ^ ^ ^ ^ 



O O ITfc O 
CO CO VO CO 



> 



o o 

00 CO 



o o 



1^ :^ a 

^ ^ a a t> t> ?g 
o o o o o o o 



COGQCaCBOlOdlOCQOO 
tI tI- t* tI tI •H 'H tI 











?3 






O 


O 


o 
























irv 




o 


o 






VO 


to 












to 






o 


o 


o 






VO 


CM 














M 












> 




$> 




o 


o 


o 


s 


o 


VO 


in 


VO 






o 


en 


CO 







r 



I 

CO 

«o ^ 

-p^ 

(D 3 M 
|> 525 

B 

CO n 



l3 rH CVJ 

^2: 



uAinin in m m irv trv m minin in. mm m m m 
oooooooooooooooooo 



m VO CO OS o r-i 
VO \o VO VO VO 



cvi tn m VO GO 
c*- t*- t- 



o 

CO 



CO 



CM 
CO 



CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 




















c- 




t- 














VO 


vo 


VO 


vo 


VO 


VO 


VO 


vo 


VO 


VO 


VO 


VO 


VO 


vo 


VO 


VO 




VO 


M 


M 


M 


M 


M 


M 


M 


M 


M 




M 


M 


M 


M 






M 


M 


o 


o 


o 


o 


o 


o 


o 


o 


o 


o 


o 


o 


o 


o 


O 


o 


o 


o 



oooooooooooo 



O O 



O 



O 



;^0984S/1180 



2218097 



I 

+» 
O 

O 



i 

O 
03 



•4^ 


1 






3 


O 


01 








(0 




(D JQ (D 


-P 


J4 


iH 




Q> 


<D 01 




s 


a ^ 




-rl <D 










1 


0 Q) 






1 




■f> 








GO 




03 




CD 




<D 




4^ 




rH 




<S> 




'0 








to 








Q 









o 

o 
o 

CM 

































CM 


o 

CM 












o 

GO 






m 
r- 










1^ 




















^ 




:^ 






O 
CM 


irv 


OA 
1^ 




m 


o 


o 

00 


o 

GO 


o 

CD 


o 

CO 


in 


o 

.CO 


o 

OH 


O 
00 


in 



CO l> > 

o o o 

CM tH 



O 



O 
CM 



^ s :^ 



s ^ m 



ooooooooooooooo 



■s 



C5 



I 

•rl 

•p OS 



I 

^ in ^ 

r-C 

Ol ^ CD 



0 

0 u 
«d > -cJ :^ 

f 

01 CO 

-p 

^ rH CM 

0) ^ \ 



08 ID CO a fO o 
•rl -rf •T^ -H "H 'rl 



n 01 cQ 

•rl •rl 



01. 



10 

-H -rl 



S S I I S I I S S I I I I il I 



0} 


0) 


0) 




•H 


•H 








1 




1 



irimir\mu>irktricr\mir% ir\ir\mir> in 
OOOO OOOOOOOOO O O 



KN'^mNO t^CO-OSO r-lCM l^ '^ lf\. VO 
COOOID0>€OCOOOO>€I\O\O\ ON. CTV 0\ ON 



CMCMCMCMCM CMCM CMCMCMCMCMCM CMCM 

e^t*«t^t^c^t— t^c^c^-t^r-t^t^t^c- 
vo VO VO VO VO VO VO VO VO VO VO VO VO VO VO 
*k m; 9^ m m. m m; 

OOOOOOOOOOOOOO O 



u 

(D -rl 



OOOOO O OOOOOOO OO 

&4&4e4&iEH&i&4E4 e< E< E< 94 & H 

* (C^^ ^^^k 



2098AS/TT80 



2218097 



:cd 
o 

CO 







0 


1 nj ^ 






S O 






CO €(} 




o 






o 


0} Q> 






0) ^ 


CD 




-P 






»H hi 






O 0) 


O 




'd p5 




0 




0) 




a 








o 




+> 


o 


rO +> 








a( 








CM 












<D 












O 


CO 




O 








05 






(D 






-P 






rH -P 






0) 0 
















o 






o 












PC) 




CM 



o 

GO 



O 

GO 



O 
GO 



O 

00 



m m ^ ^ ^ ^ 



t—GOVOt—CO GO CD GO GOGO <T\Cr\GOt*-GO 00 



o 



o 



o 

CM 



o 



3 S ;^ 3 

t» i> t> >. t> s 



oooooooooooooooo 



O 
GO 



o 



0) 
-P 
•P 
•H 

I 



I 

•H 

M U 

0 0) 
O 'd 




(0 


CO 




tn 








•H .rl 


•rl 


•H 




OS 








1 




1 ll 


1 





(0 a 



COCOQ)<D030)CQ0) (0 
-H -H -H -H -H -H -rl 



OOOOOOOOOOOOOOOO o 



OHCM KN^lTNVOt— GO CTnOH CM K> 
GOCTNOOOOOOOOOOr-lHHfH H 
a\0\iHHHHi-lrHrHHHHr-IHiHrH H 



I 

ri 

rH CM 



CMCMCMCMCMCMCViCMCMCMCMCMCMCMCMCM CM 
VDVOVOVOVOVOVOVOVOVsOVOVOVOVOVO^ VO 
OOOOOOOOOOOOOOOO O 



I 

•H 

0) -H 
» (9 



oooooooooooooo 

EHEHEHEHEHEHEHEHeiEHEHEHEHEH 



EH EH 



O 
EH 



209845/1180 



2218097 



o 



9 

■P 1 




cd ^ 


(0 


oi o 


M 


to a) 


o 


3 


• O 


09 01 




(D ^ 0) 








H M ^ 




Q) a) d) 




'Cj pc^ 








(d d d 




^ tI CD 






o 






3 






CM 


1 




4* 






Si 




O 


CO 




0) 




Q) 




-P 




H 




djr +> 












(0 


O 




o 










CM 



o 



1^ 

o o 



O 
CM 



O 

VO; 



o 

00 



mm m m m m m m m m m n m 

o u\ o o o iTv m in o ir\ o o o m o 
ON c^c^r^t>-t^K\rH t^co coco mir> 



CM O 



a a a a a a a a a « 

> t> t» t> > > > > a a > 

o o o o o o o o o o c> o o 

CM KN K\ir\^CM CM.rA^. mtf\ 



iH 
-P 



0) 



I 

0) -P 
C5 'C^ 



I 

(0 

00 ^ 
0) 

-P\ 
I 

•H 



(0 (D 



irv ir\ 
o o 



lf\ VO 
H r-l 



(0 0} 02 



CQ01(OQ><Oa) QQ CO 



•H 'rt •H *H •H -H 'H 'ri *ri -H -H -H 



mmifNir>ir\ir\irNir\mirvmm in 
OOOOQOOOOO O OO 



0\0 H CM KN^mvOt— COON 
H : H i-l CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM 



1 

a -p 

r-l CM 



(«0 



CMCM CMCMCM CMCMCM CgCMCMCM CMCMCM 

t-c^ t^c^ t-t*- r^ t--t*-e*- t-r- 

VO VO VO VO VO VO VO VO VO >0 VO VO VO V0. VO 

OO OOOOQOOOOOOOO 



I 



ooooooooo o o o o 



U ^ m m ^ m n » m. » m ^ m M ^ 



20dd4S/1180 



2218097 



1 

CO 

-p 
u 

p 



CO 



1 






4* 1 




<D 






M 


a) o 




O 


CO (d 




o 








CO (U 






Q) rO 


Q) 












•H 




(D 01 


<D 


Q) 










o 


2 « 


0 


o 


-rl 


a> 


1^ 


0) 


■p 




^ 4> 


u 


CM 


(4 


(d 






H 








t 






•P 




o 


05 




o 


(d 






CO 












CO 






a> 






•p 






H 




<D 


41 -P 










O 






o 












d) 










CM 



a » a 

O lf> 

vo to ir\ 



S ;^ 

o o o 
CO CO 



o 



s » :^ :^ :^ 

O ir\ ir\ ir\ o o 
CM vo r— t— 



O ^f^l^vOl^^ou^lf^lf^o irv 

CD GO C^lD-C^GOr-CO CO CO vo 



O 

ro o O 



> > 



> a a 

o o o 
K\ tr\ irv 



o 

CM 



o o o o o 

iH O «0 



l>>>J>>l>>>>t>J> 

ooooooooooo 

ir%K\|C\|(>if\CM CM «-i ir\ CM CM 



H 
H 

Q) 
H 
H 
® 

•3 



0 
•P 



01 
CSl 



<D -P 

-P 0) 
Q> (P 



I 

00 • 

^ 0) ^ 



'S g • 

5 5 U 
l> 825 



09 03 OB 
•H -H -H -rl 



01 



•rl 



10 09 OS (O CO (0 
"r4 'rf 



Lr\ir\ir%tr\ir\ir\irNLrvir>tf\[niu\iriinirvirNLr\ 

«k «'«k flb M.M m m m m m m» m m m m m 

ooooooooooooooooo 



OfHCMKN'^irivot--a>ovo 

r-ltHr-l«-ir-lr-frHr-4Hti-lr-l 



i-l CM ITV VD 

^ '^i- ^ ^ 

r-l iH 1-4 --4 iH iH 



I 

CO CO 

d :aS CM 
ft M \ 



CMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCM M CM CM 
OOOOOOOOOOOOOOOOO 



I 

U OS 

M (3 



ooooooooooooooooo 



20984S/1180 



1S6 > 



2218097 



• 1 






+» 1 




<v 








OS o 




CI 


03 05 




o 








01 (D 










- i 


-p 






f-l u 


•H 










id ffi 


(D 












O 




(D 


O 




+* 


7^ 




U 






ctf 


CO 






1 






-P 






OS 






01 




o 


CO 




o 








ra 


















i-i 






<D 






+> 










o 


OS c« 




o 








CD 






IP 




C\J 



o 

GO 



o 

CO 



1^ ^ a a s 3 :^ ^ ^ ^ a a ^ ;^ ^ 

ir\ irvir^o O O iTiinir^ ir\ o o mm o m o 



o 



s 5^ ^ ^ m m m m m m . m 

> :^ > > a ^ ^ > ]^ > t> t> > > > 

o o o o o o o o o o o o o o o o o 

rHvO'^u>ir\<'mmcMvo mcNj.mmmK\vo 



^ u 



Q> CO Q ID CD m 02 
•rl -H -H -rf -rl -H -H 



01 m 





m 


02 


02 


CO 


(D 


02 


02 




-rl 








•H 


>H 








OS 




OS 








» 








.a 


1 


^. 





m irv m m mm m.m m m m m m m m m m 

«k mm m- m » m m.m m 

o o o o o o o o o o o o o o o o o 



CO o\ o «-» CM m-^m^i^^coosorHCM m 
^ ^^^mmirtm mtc\mmmm\o vo vo vo 

iHf-l'f-IrHr-!fHr-li-lr-*r-li-lf-|HlrH f-IHiH 



CM CM 03 OICM CM CM CM CM CM Cvl CVI CM CM :CM CM 

vo NO VD NO \0 VO VO VO V0 \0 VO VO VO VO VO VO 

m mm m- m m .'m . m m m m 

ooooooooooooooooo 



02 



o o 

EH B4 



o 

El 



o 


o 


O 


o 


o 


o 


o 


&I 


EH 


EH 






B* 




At 




P« 






Pi 






pa 


P4 











o 

EH 


O 


O 
EH 


O 
EH 


o 

Bi 


O 
EH 


3 










p4 

pa 



203845/1180 



Al9 

MY - 



2218097 



I 

+> 

CQ 

-p 



1 
1 


c-« 

M 




Q> 








O 


H 'H 


o 


m 0) Q) 
















0> -H 0) 








« -p M 


0) 


0) (d 






o 


0) +» ^ 


o 


rO cd o 




a (0 cd 




CM 



0 

o 
o 



O 
O 

CM 



O 
VO 



O 

00 



O LPv LTN o O O irvtrio O irvLTvirvo 
t*-^-t*-t^CO0OCOt*-t— 00 GO GO 00 00 CO 



o 

VO 



O 



O 
in 



ooooooooooooooo 

vovo m \o fos VO ^rr\M> rri^i<>ifN 



rH 

-P 
•H 



0) 



I 

•P 0) 
c3 ^ 




I 



*d 'd 'd 'd 'H 'd -H -H -H -H 'H .H 



^^l^^Lf^lr^Lf^lJr^lf^tr^lr^lr^Lr^l^^lr^l^^l^^ 
OOOOOOOOOOOOOOO 



^ir\voi«wco o^o iHcvitrN 

i-4i-l|-liHfHrHrHf-IHr-l 



in VO GO 

r-- r- 

H r-l i-l rH 




CVICVJCUCUOJCVICVICMCMCJCVJCMCMOJCNJ 

vovovovovovovovovovovovovovovo 
^ ^ ^ ^ ^ •* •* * •» * 

ooooooooooooooo 



o o o o 

EH EH 



O 
EH 



O O 
EH &H 



O 
EH 



O O O 

H e^ EH 



O 
EH 



o 

EH 



o o 
E^ EH 



20984B/1 180 



221S0I7 



-p 
u 
o 



•3 



I 

tod 
o 

CO 



I 

-p 

. 

CO 
(D 



I 

I 

•p 
a) 

03 



I 

o 

«H 0) 
•P H 



0) 

-p 

I 



00 

•P 
H 

0 -P 



07 
XS 
O 
O 



P4 
O 

. o 

CM 

0 
0) 

o 
o 



o 

o 
o 

CNJ 



I 

(D 
•H 

a> 
ft 

•p +> 



I 

CD 

I 



CO ^ 
•H 0) 



I 

d 

o a u 



3 a 



a a a a 



Lr\O 000r-lrr\0'^^rr\r-iu\^K\cs( 



O O O OOmK>omr4ifNO rrvir\H O 



oooooooooooo'oooo 



ooooooooooooooo'o 



CQ CO 09 CO (D (D CO COCO O (0 CO'CQ CO CO CO 

i 1 1 1 1 1 1. 1 1 i i i 1 3 1 3 



ir\ ir\ m inirv iri in m m.ir\ mirk ir\ ir\ if\*'if\ 
ooooooooooooooob 



ONO H c\j ro^invo 00 ono h cm k>-^ 

00 00 00 00 (Z) 00 CO CO OOOO a\0NCJ\OS 0N 
tHHHHHHHHHH H f-ir4r-i r-lfH 



I 

00 GO 

3 -p 
iH CM 

5^ 



CMCMCMCMCMCM CMCMCMCM CMCMCMCNICMCM 

vovovovovovovovo \o vo vo ^ vo vo vo vo 

oooooooooooooooo 



I 

•H 



0O000000O0OC30O O0 
Qj Q_| CLi Qj Ai Q4 Qj Qu CXi CLi £1< fl 1 Q 1 • Qj Qj Qj 



2098A5/1 180 



2218097 



be 
H 

aJ 

o 

CQ 



•P I 

(d o 

CO (d 

OS 0) 

Q) ,0 Q) 

0) (D O 

ftJ p4 



^ fl 
9 -p 
Fl 0 <d 

I 

"P 

at 
CO 

0) 

<D 
-P 
H 

0) -P 



O 

o 



O 

o 
ca 



o 

Q 
CM 



O 
CD 



O 



o 



ir\ LTN irv ir\ o o co o ir\ irt ir\ o ir\ o o 



3 
o 



O 
i-l 



O 
CM 



o o 
oooooooooooooo 

rOr-IV0K\tnV0'^lC\irvCMK\CMrH«0 o 



I 

•rl 

a> -p 



00 CO 00 
•H 'rl 



flO Ok 09 



03 



ca 00 



oo 
•H 



0} 



-P 
•H 

i 

0) 



rH 

cd 



I 

•H 

■S 



•H a> 

iH . 

:^ ^ 

M O 



3 u 



lf^l^^lr^lf^u^^r^lr%l^\^^^u^lr^^r\lf^l^^lr^ 
OOOOOO OOOOOOOO o 



iTiKO CO 0\ O fH CM rr\ ir\ \0 GO OS 

ONC\OSG\0\000 OOOOOO O 
rHiHiHr-liHCMCMCMCMCMCMCMCMCM CM 



I 

CO 00 

d :(d CM 



CMCM CMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCM CM 
VO NO VO VO VO VO VO VO VO VO ^ VO VO vO vO 

ooooooooooocTc^oo 



I 



oooooooooooooo o 



209845/liao 



2218097 



O 
CO 



I 

-P I 

09 o 
HQ d 

a> ^ 

HP 

« _ 

a> 

^ -p 
« :^ 

I 

-p 

OS 
CQ 

10 
a» 
-P 

rH 

01 -P 
OS 



-p 
OS 

^1 CM 



o 
o 



(3 

o 
o 



CM] 



in O Q o ir\ 
rr\ ir\ ir\ t>- NO 



ov 



O . K% 



3' . s s 

o* o o 
r*-. CO CD 



S S a a ^ 



ir>co o o if> ir> o O 

ITNCM rHt^ir\CDO\K\CJ %r O 



3 s a as 

ir\ o O irv o 

rH in 



o 



>>> >> 

■ o 

000 .0 o o . • Q g 

O rH m t-l O H .f-l i-l rH rH 



t> > > 

o 00 
CM m K\ 



o o 



^'^ o S S S S S o o s s 



a> 

-p 
-p 



t 

O <P 

M ^ 

-P OS 

(D o> 

I 

m • 

itfi 01 ^ 

fH -P 

rH • 

OS^ <D 

^ U & 



o 0 h 
ID m 

^ H* 
Ol fH 

a :id 03 

0) ^ a 



Q (a 



01 IS 



CO « 



01 o 
•H -H 



01 



cn 



03 



03 



01 

•H 



ininininininifNirvininiTNininin mm 
0 0 000 00 o o o p .0 p o o o 



r-i iH cvl m ^ m NO • €0 o\ O rH CM . m u> 

S ^5 J5 :ij ;5 s s rn » cm s sji sj! jji 

CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM 



CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM. CM CM CM CVJ CM CM 
( — r*- t*- t*- t-' ■ t^- ^ r- ^ r-- 

00 000 00 0 poo 00 o o o 



JO 

u ^ 

0 -iH 
W N 



O O 



000 

E< &i E^ 



o O 
EH 



0000 o 0000 
1?: ^ E^ El Ei .t^ H H 



3 §^ g ^-i g i U ^ U U g g 



2098457 11 eo 



Ail 
191 - 



2216097 



CO 

M 
O 
1^ 



0 



be 
o 

03 













0) 0 




Q) 


• 




CO cd 


















09 Q> 








Q> ^ 


o> 




0 


0 


+> 






CO 


GO 


H $H 


•H 








Q> 0 










t5 


















3 ^ 
























0 




^ 


^ -p 






















CM 


ON 


GO 


1 




0 










0) 






(d 










(d 










CO 






> 














o> 








0 








H 


CM 


-p 










fH 














a> 
















bo 




0 






(d 




0 


t> 


> 












0) 




0 


0 






CM 


CM 


CM 



o 
vo 



s 1^ 3 ^ 

O irv i/N in 
vo vo 



in in 
in ^ 



in CO in o 
On CD in 



in 
in 



o o in in o in 

C*- m vo GO CM 



o o 

H H O 



o 



o 

fH O 



s a s a 

» •« ffV 

> > > > 

.0000 
'^t 



o 



o 



O iH O O 



o o 
tn in o 



H 
H 
H 

0) 



(P 

•S 



-P 

3 

etc 



I 

® -P 

■p (d 

<D ID 



I 

r-l 

104 ► 
cd ^ (D 



o d f< 

t> 

I 

CO ID 



*b H CM 

I 

•H 



CO 



m 09 



CO O CO 



n o 00 

•H 'H -H 



0) CO 
H -H 



CO 01 



ca 



ininmininininininininininininin 

0000000000000000 



UKt^COiONOH CMm^inV0t*-C0<J\OrH 

CM CM CM CM mmmmrnmmfnrnfn^^ 

CMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCM 



CMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCM 

vovovovovovovovovovovovovovovovo 

0000000000000000 



O O 
EH EH 



O 
EH 



O 



0000000 
EH EH H f^ E^ H en 



o o 

EH EH 



O 

EH 



O 



209845/1 180 



2218097 



I 

05 O 
CO cd 

m HI 
-P ^ 

0) Q) Q> 

Pi 
H ® 



^ -p 



Is 



I 

•p 
cd 

to 

m 

-p 



CO 



-P 



CD 

•§ 

O 

CM 

0 
O 

o 



0 

0) 

o 
o 

CM 



O 



i^ ^l *^^^ . ^^^ 

omooD oO'irvoin o moo 

ir\r-cMCMa>rrvt*-.c^\ocMiH<oif\ir\r-i t^i-i 



o 
rrv 



o o 

r<N »-l O rH 



o 



> > p> 
o o o 

OHCMHOO OO 



ITk O O 



O Q 



I 

•H 
Q) 

U -P 
•P M 
Q> d 



OOriOCOQlCQCOCOnCQ tOCOQlQinoi (0(0 
•H 'H -H 'H H 'H -H *rl tI *H *H -H -H -H -H 

S S I il ^ il il S S I I ;! 1^ S » 



0) 
■P 
P 



I 

i 



09 ^ 



trvir\u^if>irvir\irvirviiSu>iAir\irvLrvin inirv 

ooooooooooooooo o o 



CMrCv'st-invO t^CDONOrHCMtrN^LrNVO C— CD 
CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM 



03 09 



P -P 
1-4 CM 



CMCMCM CMCMCMCMCMCMCMCMCM CMCMCM CM CM 
VOvOVOVOVOVOVO vOvOvOVO V0. VO VO VO VO 

ooooooooooooooo oo 



I 



o o 



o 



o o o o o o o o o o o 



o o 
&4 e< 



^ ^ g g g g g ^ 3 3 S ^ ^ U 



20ddA5/1180 



2218097 



•p 1 




M 






Q> 


0) o 






cog 




O 






O 


n o 






<D ^ 




-p 














0) 




•ti id p4 








Q> 




^ 






Q) 


O 




•P 


o 




U 






(d 






CM 


1 










0) 


<d 










o 






o 






a 






0) 






-p -p 






H SI 
















3 




O 






o 








a> 










CM 



a ^ ^ :^ 



a s ;^ ^ 1^ 



H if\ in vo r-i 



a 

irv-^irvKNKNCM 



O O O O 



O 

iH O O O 



oooooooo 



I 

•H 
<D 
U 

4> -P 



0) 



09 



Q QB 00 CO 
-H -H n-l 'H 



m 



00 n 



t 

(0 • 

roo W 

M -P^ 
g :^ ^ 

•H 



I 

00 00 

si :(d CM 

5^ * 



irSir\inu>tr\irvif\iriir\ir*ir\iriirvirvirNir\ 

oooooo.ooc>ooooooo 



0\ O rH CM K\'<-lf\VOt— CO ON O rH CM 

invovovovovovovovovovo 

CMCMCMCMCMCMCMCMCUCMCMCMCMCMCMCM 



CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 




I*- 
















t*- 














& 


VO 


VO 






VO 


VO 


vo 


VO 


VO 


vo 


vo 


VO 


VO 


VO 


vo 




















m 














O 


o 


o 


o 


O 


o 


o 


o 


o 


o 


O 


o 


o 


O 


o 


o 



I 

m N 



OOOOOOOOOOOOOOC5P 

A. Q. Q- Q> Q. Q> Q. Q. ^. Q> Qj CL* Qf 



20d845/1180 



435 



2218097 



0) 

CD O 

cd 

cd r> 4:^ 
^ o 
<p -p cd 

d cd Q> 

O CO ^ 



^ ^ m ^ ^ m ^ » m ^ ^ ^ ^ H 



o oiTiOrrvomeo otriir\o 



iTN ir> irv o O 
t*- K\ K\ irv tn 



:cd 

o 
ca 



1 




+> 




cd 




od 






Wo 


00 




(D 




+» 




rH 




(D 










o 


«d 


o 






<» 






CM 



o o o 

OO f-IOOOOOOOOrHi-l 

iH 



o 



o o o 




O ca 



at 



GQ 10 CD 
•H -H -H 



09 to 09 



(0 



01 



cdcdcd fdcdcdidcdcdcdcdcd 



•H 

(d 



(0* 02 CO 10 

•H -H nH 

cd cd cd cd 

a s » 



lr\lnu^l^i^^\t^il^i^o^^\^^vu^lnl^^^l^l^ilf^ln 

ooooooooooooooo.oo 



ir\VOD^CO 0\ O iH CVJ KN^lTkVOt^- OO CjN O H 
^ ^ fi*— t^COCO CD CD <D CD GO CD CO .CD 0\ 0\ 

CM CM CM CM CM CM CM CMCMCM. CM CM CM CM CM CM CM 



I 

OB 09 

•d cH 
d »d CM 

2 ^ 



U iS 
0 -H 
« N 



CM 



o o o o o o 



o 

EH 



O O O 

E-i EH EH 



EH EH 



CM 


cvi 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 
























VO 




VO 


SO 




VO 


VO 


>o 


vo 


vo 


VO 


o 


O 


o 


o 


o 


o 


o 


p 


O 


o 


o 


o 


o 


o 


o 


O 


o 


o 


o 


o 


o 


o 


EH 


EH 


EH 


EH 


E4 


EH 


EH 


EH 


EH 


EHr 


Eh 


Of 








P4 








Ai 








» 




1^ 













209845/1100 



43^ 

*w - 



2216097 



I 

0) 

00 0)01 
0> P4 

-p 

S-p 

0) -P ^ 
,n 0) o 
a 0) 0) 

l=> CO 



o 
o 



K\-irNVOCsJr-liHirvCNOCVICMr-l'^ 



:^ 1^ 

in in ir\ 

KN rH f-« 



1 




-p 




cd 




a) 




CQ 




CO 




09 




-P 




fH 


-p 


<D 



























0 

0> 

o 
o 



o 
o 

CM 



oooooooooooooooo 



iQcooiraconQOQQcooicaoiiooocou 

•H -rt tI -H iH -rl tI tI tI -H tI -H 



OOOOOOOOOOOOOOOO 



CM rf\^ir\vot«^co on o #HCMK\^ir\vo t— 
0\ CF\,ON ONO>0\0\0\00000000 
CM CM CM CM CM CM CM CM K^rf\^f^K^K^K^K^K^ 



I 

09 01 

II 

rH CM 



CMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCM 

vovovovx)^ovx>vovovovovovovovovovo 
oooooooooooooooo 



I 

0) -H 
» «3 



o o o 
EH t^ 



ooooc^ooooooo 
eHt^EH&it<EHeHEHE^E-ieHEH 



o 

Eh 



2098A5/1180 



2218097 



•H 

4* o> 
® -H M 

©-PC* 
<tf 0) 



$3 
a> 

o 
o 



o 
o 

CM 



s » a 



» a a 



a i:^ 



mtnoomoQ ooo mo 



o 



xn 

CO 



(0 



I 

4> a) 



Fl 

(9 

o 
o 



Q) 

o 

CM 



> a 

o o 

OOOO OOiotrvo 



o o o 

O KN K\ o O H 



a CO 



09 



la 



•rl "H •rl iH 



(D CQl 00 



CO 00 in 



I I I S I I I S » :3 a :! » 



o 



ir\inininininir\Lr\inir\ir\ir\irvir\urvir\ 
oooooooooooooooo 



I 

-H 

t> ^ 



00 0\0 H CM '^invo r-OO dNO iH CM. m 

O O H H iH H iH r-l H fH r-« r-l CM CM CM CM 

l^K^K^lrvK^K^w^K^K^K^K^K^K^K^K^K^ 



1 

00 n 

'd H CM 

ft S ^ 



CMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCM CMCMCMCMCM 

vo Co vo Co Co Co Co Co vo Co Co Co Co Co vo vo 
oooooooooooooooo 



I 

M -d 



OO O OOOOOOOO O OOCJO 

fV| a> A. Aj A« n. A . Aj A. A> A> A ■ Aj A ■ At Cla 



2098A5/118O 



2218097 



w - 



-p 

m 

M 
o 
1^ 



H 
H 
H 

a> 
H 

r-l 
0) 

•3 

El 



a 

•H 

i 

CO 



H 
Q> 



I 













M 




•H 


<0 




0) 






O 


(0 01 




O 


® 
















0) *H 


h 




















C 




cd 


•o 














P CO ,o 


CNJ 


1 




f4 


•p 




0) 








cd 




u 


CO 




o 






09 












-P -P 






rH Si 






(0 














o 






o 








o 








CM 



I 

rj -P-^ 

^ >J e 



© 3 H 
l> Id sq 



ir\ o 
t- CO 



a a a 

O irv trv 











:^ 










o 


irv 


o 




irv 




irv 


O 




vo 


vo 






r-l 


CM 









in 



t> t» >^ 



o o o o o 
vo vo CM rA vo 



o o _ _ 
K> r-l O O O 





















o 


irv 


o 


CM 


a\ o 


O K> 



O10Q 09 0Q09 — 

•H -Hr .H -rl Ti -H -H -H -H -H '•j 'd TI 



01 
■H 



•r4 



01 10 



iritr>ir\irNir\ir\ir\irvif\if\ir\ir*ir%if%ir\ir\ 
cTocTo.oooooooooooo 



^irvVOt^CO ONO r4 CM K\-^if\VO t— CO ON 
CM CM CM CM CM CMK%K\KNK\K>rrvK\K\K\KN 



CO 01 

IB 

•Cl fH CM 



CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


t- 






t- 
















r— 




C— 




VO 


VO 


VO 


VO 


vo 


vo 




vo 


vo 


VO 


vo 


vo 


vo 


VO 


vo 








m 








m 








0* 








o 


o 


o 


o 


o 


o 


cT 


o 


o 


o 


o 


o 


o 


o 


o 



o o o 
e^ EH H 



o 



o o 


o o 


o 


o 


EH EH 


EH e^ 


EH 


EH 


3 3 


3 ^ 


w 





EH EH EH EH 



2218097 



w - 









0 






U -H 


0 


01 0 <D 


0 














0 1-10 




^ -P 


ft 




0 


<0 ::s (d 






0 


0 -p ^ 


0 


. ^ <d o 




(3 cd cd 




13 CO ^ 


CM 


1 


(4 


-p 


0 








0 


ca 


0 






a 




0 




-p -P 




rH :J 




0 t« 


0 


•a 


;a 




0 


S 


0 


[ 4:: 




» 0 




1 ft 


CM 



mooiTkirvirvuNOiriirtOirvoirkO O 
CM CO ^e— fr-^ flovojt— eo qd t— 00 c~- 



a a as » a » 

•» •» ^ M 

o o 00 o O O O' o o o 

o vo o .iH o H ir% o vo \o vo vo j vo ir\ vo 



0 

-p 
•p 

•H 

i 

m 

0^ 



o 49 

-P lO 

0 0 
C9 *d 



0 • 

fa W 
•H 0 

r-4 -P\ 

fl ad » 

CO ^ <D 
0 O 



I 

a 

0PM 



0 0 



^ S S 



0 0 0 0 000 
•rf tI -H -H 'H -H -rj 

5 5 I si a " ^ 



O 02 CO 0 CQ O 
•H -H tI •H •H 

a a il J ^ I .S 



irfcir\u%ir\ir\ir^ir\if\u>ir^*ir^irkir\ in in m 

«b«hM m m m m ^ » * ». m«m » 

00000000000. 00000 



OrHCMtrvTrmvor^GDONOHCMKN^in 
^ ^ ^ ^ "^i- ^ %r ^1^- m. in ir\ in irv in 
l^^ln^nlOtnlc^lnrnrnK^K^K^. tnK\.rnK\ 



I 

0 m 

iH OJ 

0 .a \ 



CM CM CM CM CM - CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM CM 

«h «k Mb m •» •» •» ^-fc 

000 0000 00 o 00 000 o 



I 

0 -rt 



s g g g § g g g g g g g I g I g 

s & a a § a s ^ ^ s u a 



20984S/1180 



- - 



2218097 



m 0) 0) 

Q) TiJ 

©•HO) 

0) 05 

<D 4^ 4:5 

^ Oj O 

d 0) (d 



;^ ^ ^ 



o o 

CO CD 



OOirviTNOtrv o lTv 



irv lr^ in o tr\ 
vo vo hr\ c\J 



Q ir\ 
00 00 



I 

cd 

CO 

CO 
0) 

-p 

0) 



« ^ ;^ ^ a 

M »t •« 

000000000 
if\vo mmir\ir>ir>K>rH 



o o 



p o 



tr\ o o o o ^ 



03 



09 



00 
•H 



0) 



Od 



(0 



CO (0 



00 



00 



0) 



00 



LrNijr\irimir\ir>irkmm 
00 o- 000000 



ir> m LTv m LTv ir\ m 

9^ m m m m 9* 9k 

0000000 



VO t*- CO ON O H CM K> 



in VO 00 ON O rH 

VO VO VO VX) VO C** 

fn m KN m fn m m 



CMCVJCMOJCMCNiCMCVJCM 

vovovovovovovovDvo 
o o 



CVJ C\J CM CM CM OJ CNJ 

i^- ^- 

VO VO VO VO VO VO VO 



000000 0000000 



0000000 

EH EH EH EH Eh EH 



o o 



0000000 
fH EH en Eh EH EH EH 



2098i;5/1 180 



2218097 



I 

tn fid 
Pi 

(0 0) 

a> 0) 
+» ^ 

H. U *H 
O Q> 0 

•ti pci 
5 

^ CD 

or -p 
d cd 



I 

+> 

r-l -P 
0) 



o 

GO 



O ir\ 
00 t-- 



o 



o 

00 



a a a a 

lA o. o o 
00 cjn ON r«- 



o 



m . a - 
o o 

GO 00 



a a 
o o 

00 00 



.a a a. a a a a - a a^ 

irvoiTiOOOiTNirv. o 

00 0\ 00 . 00. ON ^- CO 00 



a a 

o o 

CVJ ""^ 



o b 



o 



a 

i> > 
o o 

rfN KN 



pQ ' a 

a a > . a a > > a > > a a 

O O O O Q o o o o o o o o o 

VO UN lfN'^GO ir\f-l hf\lf\ mC\J VO rH VO 



Q) CO 
•H 



09 01 Q> CO (0 02 0} 03. 09 
•H -rl 'H -H 'H 'H 'H 



CQ CO (0 CO 
•H -H 'rl .H 



09 



;g il S S I I ^.1 S I I I I 4. I I 



o o o *o o o o o o o o o o o o o 



CMKS '«;tmvOC-OOONO iH CM«^'^irvVOt-- 

t^c^r^t^c^cr^oo 00 00 CO co co oo oo 
K\ rrv t<N rr^ ro KN KN rcv irv N\ i<\ KN . K\ KN 





CM 




CVJ 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 
















r— 


t— 






















va 






VO 


VO 




vO 


VO 


\o 


vO 


vO 
















*« 












- 




O 


O 


o 


o 


o 


o 


o 


o 


a 


o 


O 


O 


o 


o 


a 



O C5 



O O *0 O O C3 CJf o o ci o o o o 
EH en EH EH EH EH BH Eh Eh Eh Eh EH EH 

g g ^ ^ /S ^ 1^ ^ S S . ^: r^ S 



2098A5/1180 



2218097 



- Ml - 



O Lr\ LPv o O O 



ITS O 
C- CO 



O 
GO 



o 



m 
o 



CM 



!^ 



o 



irv 



O 
H 



o o o o 
vo vo in H 



o o 

H H 



o o o o o o 
vo vo vo vo ^ vo 



M 
H 
H 

0) 
H 
H 

•3 



CO CO 
•H -H -H 



cn CO 

•H •rj 



n CO 



CO 



10 



CO 



m CO 



(0 
•H 



ooooooooooocToooo 



00 CO 0^0\OSO\CT\0\(T\0>^CT\Q>,0 O O O 

^^^^rv^rvK^K^^^^K^^f^K^K^K^^r^'<;J--^5^'^^^ 



to 



<>JOJCMOJ.C\JCMCVJC\iC\IC\JCVJCMCVJC\iCVJC\J 

oooooooooooooooo 



OOOOOOOOOC^OOOOOO 



2218097 



r - 



o 

CO 



0) 


a 


















0 




01 <U 0) 


0 






3: 




•p 






r-i 0 






0) -H <U 






t5 +> 












cd 








0 




0) -P ^ 


0 








cd 




0 


t3 W C 


CM 


CO 



1 










0) 


05 






ca 




0 


tn 




0 


09 






01 






-« 






iH 






01 




0) 




43 




§ 


;3 


0 
















CM 



o o 



o 
00 



ooooocsoo 

COOOCOGOOOGOOOCD 



a 

GO 



^ 3 ^ S 



000 

CO CO GO 



O 
CD 



s 1^ g ;^ 



00000000000000000 



0) 

-p 
-p 

Q) 
01 



© -p 

-p aJ 

0) Q> 

I 

CD 

2)0 CO > 
R 1-1 0) 

P\ 
^ r-i • 

a :a) ^ 
oJ ^ Q) 



I 

•H 

Q> 0 M 

> •€( :s5 



I 

tiD -H 

•rJ rH 
PS :cd CM 

5?i 



CO 



CO 0} 09 
■H -K •H 



D] 0} 



I S I I 1 I I S I I- I I :! il ^ 



0} n 


CO 










1 I- 


1 



CO 



m mu^irs mm m mm m mm m mm.m m. 
o 0 0 .0 00 p 0 0 0 .0 0 b cT c> cT d* 



-^mvXJ C^^OO C7NO rH CM m -stinvo t--CO ONO 
OOOOOOHHiHHrHHiH Hi-lr4CM 



CM 


CM 


CM 


CM 










vo 




vo 


vo 




*> 






0 


0 


0 


0 



CM 


CM 


CM 


CM 


CM. 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM 


CVJ 


CM 


04 






























NO 


vo 


\o 


VO 


VO 








VO 


vd 


VO 


VO 












m 












m 


•> 


0 


0 


0 


0 


0 


0 


0 


0 


0 


0 


0 


0 


0 



I 



Sh eh 



O 
EH 



0 


0 


0 


0 


0 


0 


0 


0 


0 


0 


0 


0 


0 




en 


EH 


EH 




EH 


EH 


Eh 


EH 


EH 


EH 


EH 


EH 








Pi 


Ai 






P+ 


Pi 


Pi 


Pi 


p< 


Pi 




M • 
















W 









o 

EH 



2 09845/1 180 



2218097 



I 

I 

cd o 

CO 0) 

H U 

0) <D 
'd 'd 

(d a 

« 5i 



I 

4* 

cd 

CO 
CO 

+» 

0) 



cd 

Q> 



OOOOOiTNirviTvo Lr\00 ooir^uS 



a s ^ t^. 



;^ ^ ^ :^ 

•» *ik 

> > t> > 



> a > 



oooooooooooooooo 




01 m CO 

•H 'H 



oDcoracococooicacococQ 

•H .H -H 'H •H -H -H -H 



u^lr^u^lr^l^^lf^l£^lf^mlr^mu^m^r^l^^lf^ 
OOOOOOOOOOOOOOOO 



OJ. CNJCM CMCNJCNJ cvj CMCNJ rrNK>rorrvKNrr\rr\ 



I 

CQ CO 
PI 

red CVJ 



CUCMCSJCMCMCMCNJOJOJCvJCMOJCVCMCVJCM 

oooooooooooooooo 



I 

•H 

a> 



oooooooooooooooo 



209845/1 180 



2218097 



- 5sH - 



■p • 






cd A 






05 O 




Q> 


CO aj 










O 


CO a> 




o 




(D 










H H 












cd 










3 rt 


a 




^ -H 


® 


O 




•p 


o 










(d 






CM 


1 






+> 












(d 




O 


CQ 




O 


00 
















-p 






rH 










Q) 








f:t (to 




O 


ca. 




o 


















CM 



;^ S ;^ 3^ S S 1^ 1^ ^ ^ 

irvoininirvo o»r\mmooooo 



>>t>i>p>i>i>i>aj>a>ai5r^ 
ooooooooooooooo 

iTi^-CM f-IK\H H ri. t*- CMVOrr\c«^soCM 



(Q 02(0 cDcoa coca n onraco a> m . o} 

•H tH -H 'H -ri -H -H tH -H -H -H -H 



irv iTviTN in irv ir\ irv mir\ ir\ irv m.ir\ir\ irS, 

Mr^MMMM 

ooooooooooooooo 



ay o^o hcm m^^mvo c^oo onO iH 
^^^^^^^^^^^^^^^ 



CM 



CMCM CMCM CMCM CMCMCMCVJCMCMCMCMCM 
VO VDVO vo vovo vo VO VO VO VD.VO VOVO VO 

ooooooooooooooo 



o o o o o o 

6H E< EH EH EH 



OOOO OOOCJC^ 
EHEhEhEHEhEHEhEHEH 



Cli Oj CLt CLi CLi Qj Qj dj CL< Qj Qj Qj &j 

3 R ^ @ ^ R M ^ ; @ ^ 3 ^ ^ 



2098*57 1 180 



2218097 



Pi 



•H 

•§ 

CO 



•p 1 






05 ^ 






cd o 




0) 


to 










O 


(n 0) 




O 


a> ^ 


0) 




•p 


,C 




H M 


•H 




0) Q) 


0) 




Ptj 








<D 




>^ 




^ -H 


0 


o 


Q) 


•P 


o 


;0 -P 








cd 






CNJ 


1 












(d 






(d 




o 


CO 




o 




















-p 






f-i -p 






0) ^ 




0) 












o 






o 














fP 




CM 



f~\ . ^ , , , ■ . 

^ ^ ^ ^ ^ 

o o lr^ ipv o ooo o 

COVOf-VOC^QOC^OOCOOOlTNOOOO 

CO GO 00 



oooooooooooooo^ 

CM 



H 



CO CQ 0} CO 
•H •H -H 'H 



CO 


CD 


0} (0 


01 


CO 


CO 


CO 


CO 


•H 


•H 














(d 


Cd 




Cd 




Cd 


Cd 


Cd 






1 S 













ir>u^ir^inLPiir\irvir\if\irvir\ir\ijr\ijf^tr\ 
ooooooooooooooo 



CMrO^iTsvot— 00 <y\ O HCM ro-^irNVO 



to 



CMCMCMCVJCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMf^ 
kDVOVOVOVOVOVOVOVOVOVO^OVOVOVO 
OOOOOOOOOOOOOOO 



0) .H 



OOOOOOOOOOOOOOO 



209845/1 180 



2218097 



t^p6 - 

yfHT 



I 

U2 cd 

CO 0) 
Q> ^ 

rH U 

^ -p 

t3 W) 



ir\ooii>ir\*inooOir\oo o ooo 
00 GO vo CM 00 ao.i>-t^oo oooo co oo oo 



1 




0 






-p 




a> 










Si 






cd 




o 






CO 




Wo 






(0 










Q> 










-P 










rH 


-p 








0) 




















U 




> 








o 












o 


o 














CVJ 







M . •» Vk 

^ > > a 3 > 



s 3 a a 



o o o o o 



o 

CM 



\> ^ t> > > m > 
o o o o o o o 

H CM vo t*- ^- vo 



CO (0 CO 

•H -H -H 

cd a} Cd 

s :3 :^ 



09 


CO 


CO 


0} 








•H 


od 




0) 








;^ 


1 



(0 
•H 



CO 
•H 

(d 



CO CO (0 GO CO 'CO 

•H 'H 'H 'H 'H 

cd cd ' cd cd cd cd 

^ ^ m 1^ s ^ 



l^^tr^lr^ll^u^lr\Lr^u^l^\lr^lr^l^\lOLr^lr^Lr^ 

o (DaooooaaaoiDaaaa 



t*-00CT\O HCM I0v«*^irv\0 C^OO cr\OHCM 
VDVOVO t*-C*"C*^r^t^t^C^C*^C^t^COCD CD 



CMCMCM CMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCMCM 

oooooooooooooooo 



( 

rO 

J4 'd 



OOOOO 0 0000OC3O0O0 



2098A5/1 180 



2218097 

- MR - 



I 

cd ^ 

cd o 

CO (d 

(0 ® 

Q) 0) 0) 

oJ PI 
d> -p 

si cd 

I 

-p 
cd 
cd 

CO 

(0 
Q) 
+> 
H 
Q) 

0) 



o o 



^ ^ m 



in in 

CD 



1^ 



m ^ ^ 



o 

00 



in o in o in 
CO CM in o 



m > m 

o o o o in 
00 00 



3 

!> t> t> > 

O O iTk o 

K> irv t— ITk 



> !3 a 



oooooo oooo o 

VOf-HrHinOriCM in-s^-OiH 



CO 
CTN 



^ ^ a 

in GO 

CT\ <J\ ON 



> 

o 

VO 

t> a i> 
o o o 

m in m 



I 

•H 

a> +> 

-P cd 

0) 0) 
c!j 

I 

CQ • 

^ CfJ ^ 

R -H 0) 

1^ H • 

i -£3 ^ 

Cd ^ Q) 
^ M Ci) 

I 

d 

Q> P u 

t> ^ 
t 

CO CO 
:cd C\] 



0} CO 09 

•H 'H 

cd cd Cd 

S )^ 



CO 

Cd 



CO 

Cd 



(0 CO CO CO 

•H 'H «H 

cd Cd cd cd 

i:^ :^ ^ )^ 



CO CO CO CO 

♦r4 .H .rl -H 

Cd cd cd cd 

S 1^ a a 



CO . (0 CO 

•H •H -H 

cd (d td 

^ 1^ 



Lnininininmininininininin ininin 
.ooooooooooooo ooo 



m sf m VO 00 ONOH cm tn'sj-Ln vxjc^co 

OO GOCO CO 00 00 00 Crs On Cr> CTn CTv CTN dsONCTN 



CvJCMCOCMCvJCVCNJCMCMCNJCvjCMCNJ CVJCMCM 
VOVOVOVOVOVOVOVOVOVOVOVX)VO vovovo 

ooooooooooooo ooo 



0) 'H 



o o o o o 

Eh e^ EH EH EH 



o 

EH 



OOOOOO 
e EH EH EH ei BH 



O 
8h 



OOO 
EH EH EH 



20984S/1180 



2218097 



/H3 



^ a a 



a a 
ON vo 



o o 
^ tr\ o 



^ a 
ON in 



o o 



CM 



a s s g 

CO <D O UN O 

ON IfN IfN K\ ITN O 



^ g a 3^ a 
CO IfN CO ON UN 

tr\voc— G0 00'«4".oo 



CM 



o o 
o o o o 

CM CM r-l H 



o 

AO 



o 
l-l 



o 
o 



o 
o 



O UN 
O KN CM 



t> > f> 



o 



O 
H 



O 
CM 









M 








o 


O 


o 






o 


o 


o 




o 


H 


H 


iH 










M 


t> 












o 


o 


O 


o 




s 


o 


o 




o 




H 


H 



n (0 CO 

rH -H iH 



CO 0) 



DO 0) 



CO (0 



03 CO 0} CO 
•H -H -H -H 



I I. I I I il I I I I I s s s s 



ir\ irNirNlXNirNtfNUNlfNlfNirNLfNlOUNlfNm 

o oooooooooooooo 



ONOrHCM rfN S|-LfNU>C— CO ONO HCM KN 
On O O O O O O O O O O rH H H H 

^ uNinininininiTvinininininu^tn 



CM CM CMCMCMCMCMCM CNCMCMCMCMCM CM 
VO CovOVOVOVO vOVO VX>vOVOVOVOVD»^ 

o oooooooooooocpo 



o 
en 



o 

EH 



o 



o o o o 
en en EH 



o o o o o 

EH EH EH EH 



o o o 

EH EH EH 



20984S/1180 



A50 

m - 



2218097 



I 

0) 

m <i» ni 

H 

H 



0) 



Q> 
•P 

M 

0) 4^ ^ 
^ Oj O 

Ft cd cd 
I 

-p 
to 

01 

0) 
4* 
H 

0) -P 



j:4 

O 



a 

0) 

M 
o 
o 

O 

o 



O 

o 



O 



1 








© -P 




U 


CO 


•P 




a> Q> 


(d 







tie 



I 

rH -P 



I 

0) ^ M 
t> 



PI 

•rl 
0) 



O 



0 

N 
•ri 
Q) 



O 



O 



•H 



CQ 

•H 

a) 



(0 
•H 
OS 



O 

o 



0) 



I 



tI 

•S 



CVJ 



CM 




CM 


CM 




CM 


CM 






H 






H 










i-l 




H 


VO 
















o 




O 


O 




O 


a 






1 


i 




1 






1 


H 




t 








U 


{>> 




F4 








O 


Pi 


O Pi 


O 


Pi 






r-l 


O 


rH O 


rH 


o 








U -P 


^ h -P 


4^ 


U -P 






o 


(d 


o P4 cd 


O 


Pi 05 








O B 


•H o a 




O 0 








CO CO 


M CO 3 




CO cd 










EH rO 


EH 












1 'ri U 


1 




4- 








hPv cd 




o 




1 o 


- 1 o 




1 o 


O 


EH 




rc\H H 




EH 






O 


^ >i O 




>> o 




Ix) 


OJ 




CM H 'H 


CM 


rH .r4 




1 




1 rj M 


1 


iH ^ 






CO 


oj 4^ 




cn 


Cd +» 





CM 



I 

rH 

Pi ^ 
O -H 

Pi Cd 
O -H 

CO 
■H 
I 

H VO CO 
O I I 

o 

H 



I 

rH 
>» 

4* 

:cd 
I 

I 



r4 

o 
I 

CM 



-p 
I 



O 



CM 
VO 

o 



o 



CM 
r4 
rH 



I 



H Pi 0 
J>j O -H 
h N 

P« Cd 

O -H 

CO 



;cd 
I 

I 

^^ VO oj 
o I 
rH O 
^ PJ 



H P 
I I 



2098A5/1180 



ASA 



2218097 





0) 












0) 












U 


'H 


o 




m. 




o 








4> 






pH 


0 






<D 


•H 


0) 








•P 


M 








<D 


cd 












O 


(D 


•P 




p 


M 


05 


o 






cd 


cd 






CO 




CVJ 


1 














(D 


CO 














O 


W 






O 










CO 






(D 








-P 








tH 








0) 






Q) 






















o 










Q) 








PQ 






CM 



I 

a> -p 

U M 

-P cd 

0) 0) 
O 

I 

c« • 

iH -P ^ 

Ti H • 

PI :cd > 

cd ^ 0) 

<D a> 



CO 
•H 

(d 



(0 



o 
o 



ID 



O 



CO 

Cd 



O 



I 

a> :^ h 



VO 



VO 



I 

CO 

^ -p 

rH CM 

0 :cd 0 



t3 

•S 



CM 



o 



CM 


CM 


r-H 






VO 


• 




O 


o 


(0 t 




•H CO 




^ 1 




1 '--^ 




VO o 














+ 


u i 0 




O H -H 


o 


f-i >> 




^ ^ cd 




O +» .H 








CM ^-P 





CM 
H 



CM 

VO 



o o 



CO 

•H I 

^ 01 

I 1 

\o ^ 
- o 

o 

H H N 

^ >j Cd 

O 'H 

I +> u 

CM :(d -P 



CM CM 
H 

H VO 

•I » 

o o 



VO 



o 



I A 

-i -P r 

d> 

CM I 
H I CM •H 

O 

N O -H 



I 

CO 

I 

o 

u 
o 

M S 

^ (d 

O H 

I cd 
CM :cd -P 



-P 



d Pi 

o 

P4 



o 

EH 



I 

VO 
I 

H 
O 
i-l 

Xi 

O p-l 
CM :(d 



Csi 
H 



I 

H -P rH 

B B U 
I P 
H 



CM 



I CM 
1^ I 



O 

•H 

O 
Fh 
Pi 



2098A5/1 f&6 



A51 



2218097 



I 

•P I 

cd 

cd o 

rn M 

•p 

iH M 
(D CP 

(D 

^ -P 
t=> ho 
I 

Cd 
(d 



-p 

H 
0) 



t)0 



o 
o 

o 
o 



CM 



I 

•H 

h M 
+> Cd 
0> 0) 



1 




CO 


• 








0) 






iH -P 






• 


p: ;cd 




cd ^ 








<1) Q) 






1 








•H 










• 










1 




CO CQ 
















:cd cvj 


0) ^ 


< 











CQ 
•H 



CM 



CM CM 



CQ 


CO 


00 














1 


1 





o 
o 



o 



O 



VO 



VO 



•rl 

.JO 
M 
0) 



o 



o 

I 

o 

I 03 
O -H 
fH I I 
OVO 10 

s I I 

0 o 

1 c 

cd cd 

0 rH rH 
rH >3 >> ISI 
^ P< P< Cd 
O O O 'H 

1 ^ J4 h 

CM ft ft-P 



O 



I 

O 
(0 



CM CM CM CM CM 

H H H 

rH VO rH VO rH 

o . o o o o 



O VO 



0 



O 



o 
I 

I 

o 

iH 

o 
I 

CM 



P4 P4 cd 

O O .H 

u u u 
ft ft -p 



O I 

EH ^ 

M CM 



+ 

O I 

EH 'sj- 

W CM 



CO 



O 
rH 



o 



CM 
^O 



VO 



CM 



(d 

I (d 
o ^ 

ft cd 
•H o 
I 

>> o 

ft^rl 

0 ^ 
^1 -P 
ft H 

1 >> 
CO P4CM 



I 



CQ 



I 

H 

:ed 
I 

i I 

O I 

iH O 
Xi 

I 



ft J4 

O -H 

ft Cd 

O -H 



-P 
I 

CO 

I 

o 

& 

(d 



CM 
I— 
VO 

o 



ft 

O -P 

•H* § 
.H f« 

Cd 

ft o 

0 rH 
H O 
ft -H 

1 ^ 
CO -P 



209845/1 180 



2218097 



- - 



Q 
0} 
-P 

o 
1^ 



M 
H 
H 



i 

•H 

o 













Q> 












O 


h 




O 






(D t:^ 






-p 






r-l d 


a> 
















a) 






o 




o 


(D +> 


o 






OS 








CM 




a> 






;o 




1 












cd 










O 


ca 




O 








10 












-p 






rH -P 






a> ^ 
















O 






o 


A 












fQ 




CM 


1 














-p 




f4 


U 




-P 


fA 




(D 


(D 










-H 

m 



o 
o 



o 



(0 

1 



O 

o 



•H 



O 
H 





vo 




VO 




vo 




vo 


+ 




+ 








+ 


cu 
















CVJ 


CVJ 


CM 


CVI 


CVJ 


CVJ 


CVJ 


H 




rH 




r-i 




H 




H 


vo 


rH 




iH 


vo 


rH 




















1 o 


o 


o 


O 


o 


o 


o 


o 


H 



I 

rH 
Pi 

O -P 

ft a 

^ rO 
rH fH 
!>> «J 

ft o 

0 rH 
U O 
fii -H 

1 M 

to -P 



I 

rH 

>i ^ 
ft ^ 
O -H 

ft oJ 
O 'H 

^ -H -P 
I I 1 

M VO 03 
O I I 

HOC 



I 

rH 

+ CO I 

ft ..H ca 

O -P ^ I 

M cd I ^ 
ft a vo o 

mh a 



(d 



M 

o Cd 



ft O O H 



II 



o 

M 

ft ^ 
to -P CVI 



5^ 



I 

ft 

O -P 

u cd 
ft § 

rH U 
>» Cd 
ft O 
O rH 
M O 

ft .H 



I 

CO 

I 



02 
•H 

I ^ 

VO o 
O rH 



i 

rH J>> 

ft -p 
o -P :cd 
^ cd I 
ft e vo 
•H (d I 
ti ^ u 

rH M O 
>> td rH 
ft O ^ 
O rH O 
U O I 

ft -H ^ 
I 

CO "P CVJ 



•p 
•H e 

N CVJ 
(d I rH 

M O H 

-p -p 

w a 
I 3 o 

O I 'H 

rH ft 

•d ^ P 
9 oj ft 



209845/1180 



2218097 



1 






0) 










a> 






r-i 


u 


•H 




03 <D 


0) 








•P 




r-i 


PI 






0) 






•P 






fH 


(D 


§^ 


Cd 






o 




o 




o 






cd 




P CQ 




CM 


1 






■p 
















O 


cn 




O 








CO 






0) 






-p 






r-l -P 










0) 












o 






o 


















CVJ 



o o 



0} 

•H 



Cd 



07 
•H 
(d 



o 
o 



o 



o 

O 



Id 
•H 

•H 



CNJ 



CVJ 
rH 



I 

H 

>» + 

P* 

O -P 

Pi a 

•H cd 

n:i ^ 

rH 

>> cd 
P< o 

O rH 
M O 



-P -H I 

^ cd I 

H --S'H 
MOP* 



I 

vo 
I 

M -P 
O I 

fH W 

o o 



I 

•H 

o 



I 

CO 



p 

H Ph 
B P< 

Cd H 

I 

i H ^ H 

I Q) 14 
CM cd CM S -P 



^ CM § 





sO 




VO 


VO 






+ 




+ 


CM 


CM 


CM 


CM 


CM CM 




H 




H 


iH 


vO 


rH 




rH 


VO rH 












0 


0 


0 


0 


0 0 



I 

o -P 
^ cd 
Pi Q 
•H cd 

rH U 

>» cd 
Pi o 

O rH 

u o 

CO -P 



I 

o 

fH I 

O VO 

s I 

0 o 

1 ^ 

-H 

I B 

U cd 
O H 

rH |>» 

rCj P< 

O O 



Pi H 
O Cd 
U -H 
Pi 

O -P 

ra I 

•H CO 



I 

I o 

rH I (Q 

>> -f O -H 
rH I 

O -P O VO 

^ Cd ?>» I 

Ph 0 O O 
'H cd I Pi 
•r* ^ ^ .H 
rH h I a 

Cd h cd 

Pi O O rH 
O rH fH 
h O J4 P4 



P^ .H O 
I ^ I 



cn -p CM Pi 



I 

CO 

I 

o 
a 

cd « 
H .H 
N 
P4 Cd 
O H 

Pi-p 



I 

rH 

f>» + 
Pi 

O -P 

H cd 
Pi a 

•H Cd 

rO f=» 

iH J4 I 

>i (a 

Pi o 
O rH CM 
^ O 
P< H 
t 

ro -p 



209846/IIRfl 



2218097 



- 

yf55 





2 










w 

XI 


XI 




U 


•H 


o 


01 


0) 


0) 


o 








- 


-p 
















0) 


•H 










4^ 






-P 




a) 






a) 








o 


(D +J JH 


o 




cd 


o 












t=> CO 




CM 








C! 


1 






0) 


-p 








at 






o 


oJ 






o 


in 








m 








0) 









0) 
0) 



CvJ 



I 

•rf 

<D -P 
•P Ctf 

I 

e«D CO ^ 

SJ.H 0) 

a :cO ^ 
cd X 0) 
XJ M O 

I 

0) ;i H 
> :2i 

I 

^ -P 

rH CvJ 

%^ ' 



CQ 
•rl 



O 



CO 



0) 

•H 



o 
o 



CO 





1 

o 


1 

o 




u 






p< 






•H + 


•H • + 




1 


n:J 1 




i-l iH -P 


.H rH -P 


•H 


J>» O cd Q 


>> o cd 




p^'H a 


P<-H 0 


-H 


O ^ cd ^ 


o ^ cd 




f^ -P Xi . * 


fn -P ^ 


•s 


rH ^ CJ 




a> 




1 cd 




CO Of a 


CO Pf o 



I 

o 
u 
Pi 

I 

*>> O 

O XS 
M -P 

J 



•P 

a 

(d 
x> 
M 
OS 



CO Pi o 



I 

Q 

CO I 

H O 
ro .H -P 
r-i XI <d 

>> -P 0 

xi iH cd 

•p S xa 

:<i| -P M 

I ;j cd 

CO'rO o 



I 
I 

I o 



o 



^ CI rH S4 

M 0 Pi « 

0 cd o cd 

O XJ. O +» 

1 -P m I 

CM :cd 'H CO 



I 

o 

CO I 
•H H 

Mj Q 

Xi 



Id 



H 

o 





vo 


vo 




vo 




VO' 








+ 




+ 




CM CM 


CM 


CM 


vo 


CM 


vo 


CM 




r- 




cy\ 


rH 


ON 


fH 


VO iH 


VO 


vo 


CO 




GO 


iH 
















o o 


o 


o 


o 


o 


o 


O 



I 

vo 
I 

I o 
■P I -H 

. . ^ Cd H 0 

>4 -p 0 o Cd 

XS iH cd fH H 

-P >a ^ >> 

:<i| -P H O X! 

I cd I -P 

CO ,a o CM :cd 



I 

o 

•H 

0 
cd 

>>-H 
PiN 

o Cd 

U -H 
ft U 
O 

CO I 

•H 09 



209845/11^6 



2218097 



-P 
(D 

<n 
-p 
u 
o 



M 
H 



0) 



•H 
•H 

o 



0) 




0 






q) 






r*H 




f\ 
\J 




Q) 


rt 












H 






0) -H 


0) 






-P 






U 


(D 


cd ?^ 


cd 


Si 




o 


0) -P 




rO cd 


o 










13 CO 




CM 


1 






-p 




0) 


cd 






cd 




c 


CO 




o 








(Q 






0) 






-p 












0) -P 




0) 






M 






o 


cd 




o 


XI 




13: 


0) 






PQ 




CNJ 




o 

H 



CO 
•H 
05 



O 

o 



•H 

(d 



O 

o 





vo 




vo 




vo 














CM 


+ 


+ 


1 


+ 




+ 


rH 


vo 












iH 


cr\ 




CM 




CVJ 






CO 


CT\ 


r-l 


OS 


iH 




o 




00 


iH 


CD 


r-i 


CO 




o 




•* 






m 






o. 


o 


o 


o 


o 


r-l 





vo 



CM 



•H 00 
^ I 
I ^ 
VO o 

o 



cd 

iH .H 

o -P -H 
:cd ^ 



•p + 

rO -P 

0 cd 
03 S 
'H cd 

•H ^ 

rH cd 
o 

-P O 

:<tl -H 

1 ^ 
CO -P 



CO I 
•H W 

rO I 
I ^ 

VO O 

f\ 

-ri 

B 
cd 



I 

u 

0 . 

O -P 

1 :cd 
CM w 



I 

H 
^> 
-P 

42 
O 
U} 

•H 

•H 

H 



:cd 



I 

CM 



>i O 
^ H 
•P O 

-H 
f/3 -P 



fH -P 

O I 

iH CO 



CM cd 



O 

I H 

0 O 

a I 

Id rH 

1 (U 

CM S 



I i 

H H 
f>> }>> 
•P + ^ 
-P 

^ -P :cd 
o cd I 
0) ^ vo 

•H cd I 

h o 

iH Otf iH 
>» o JCJ 

43 rH O 
-P O I 

:<1 -H ^ 
CO -P CM 



O 

I 

>i o 
I 

CM Qi 
i I 

^ 1^ 

Cd -P 

^ a 

•P I rH 
I CM 'H 

CQ I }H 
I ^ -P 

O O 'H 

a 

•H :rf O 

cd cd Pi 



209845/1180 



2218097 



0 

-P 
O 

m 
+> 
u 
o 



H 
H 
M 

(D 



(D 

•S 

EH 



•H 

o 

03 









M 










u 
























-p 


(D 






i-l c2 -P 
















05 










0) 










0 


Q) 


0 


Qy -p 




0 


^ OS 


a 


•H 


13: 






Q> 


t3 CQ ,0 ffi 


CM 










1 






Q> 










0) 






0 


as 






0 


CO 








(0 








a> 
















rH P 






0) 










bo 






0 








0 


s 














0 






CM 



I 




Ok 



1 




02 • 
















rtl "P ''"**v„ 






0 








H 






01 <D ^ 









rH 
O 



as 
00 



vO 



CM 
r-l 
H 



00 



■S 



-p 
o 



P 

rH 05 
P O 

I M 
ai P 



I 

o 

I CO 
O -H 
rH I 
O 

I 

0 o 

1 a 

II 

iH iH 
>* >> 
Pi P< 
O O 
U U 
9* Pf 



I 

•H 

P 
I' 
CO 

I 

o 



U 
O 
rH 

O 
I 

CM 



-P 

0 B 

0} 0$ 
-H X» 
•rl U 

rH O 
S i 

^ H 

-P O 

1 ^ 

03 -P 



o 

4 CO 
O -H 
iH I 
O VO 
>» I 



I 

03 
I I 

o o 

•H -H 

II 

rH r-l 

o o 



•H 



03 



H 
O 



•rl 



P 

O 
0) 
•H 
•H 



-P 
0} 



Pi PiP 



-P O 

I ^ 
03 



P 
I 

CM 



I 

iH 
>> 
P 

rQ 

O 
(0 
»H 
•rH 

rH 



•P 



VO 


VO 


VO 


VO. 




+ 


+ 




CM 


VO CM 


VO CM 


VO 


H 


crviH 


ONrH 


o\ 


iH 


00 iH 


CO H 


GO 


. 


«% 






0 


0 0 


00 


0' 



I 



P O CM 
CO P 



I 

rH 
P 

^ P 

0 cd 

•H cd 
•H ^ 
'CJ M 
iH Cd 

•P o 

1 A 
CO P 



209845/1 180 



2218097 



- w 

















o 




Q 


S a 




•P 01 
























^ O CD 


o 
o 






H CO 0) 0) 


P CO ,Q 


CM 



I 

•p 

CO 

GO 

-p -p 

0) t)0 



4^ 



CM 



O 

CM 



O 




0} 



H 
O 



09 
•ri 



o 



0) 
0) 



H 
O 



CO 



•H 

•H 

w 



CD 



I 

c 

n I 

•H rH 
•H O 

l>>-P e 

^ H ctf 
-p 

:^ -P M 

I p( d 

CO rO o 



00 



•P 

0) 



00 



1 


1 1 

U rH 


rH 


O 


1 o 


H P* 




^ O 4^ 


1 nd ^ 


o M d 


•H 1 -P 


•H ft d 


M rH 1 


Mod 


EH {>>rH 


EH (» ^ 




1 'H U 


rOirH ft (d 


hf\.H d 


d o a 


O 


N> h cd 


K%rH H 




- ^ O 


CM H O M 


CM rH -H 


\ si ui ca 


1 rH Xi 


CO O -H O 


CO d +» 



00 



CO 



I 

o 



I 



I 

o 

CO 
•H rH 
•H O 
rd «H 

rH ^ d 

^ M d 
■p 

:<! +> M 

I d 

CO ^ o 



d 

o d 

ft M 

0 d 

CO o 

•H rH 

•H O 
ro Id .H 

1 ^ 
^^^ rH +> 

r>> I 
CM rH rH 

• H 
CO d ft 



o 

M 
EH 
I 




11 II 1 D n 



o 

EH 



!> S M n 



209845/1180 



2218D97 

Die erfindungsgemSfi eingesetzten Qegenmittel kSnnen . 
in jeder geeigneten Form angewandt wepden. So konnen 
sie beispielsweise zu emulgierbaren PlUssigkeiten, einul- 
gierbaren Konzentraten, zu einer PlUssigkeit , zu einem 
benetzbaren Pulver, zu Staubmitteln, ^u einem Granulat 
Oder zu einer anderen zweckmSMgen Form verarbeitet 
werden, Vorzug.sweise die Gegenmittel den Thiolcarbamaten 
beigemischt und vor oder nach dem Einsfien.der Saat in 
den Boden eingearbeitet . Doch kann natUrlich auch zuerst 
das Thiolcarbamat'-Herbizid und danach das Gegenmittel 
in den Boderi eingearbeitet we rden, Des weiteren kann 
das Saatgut mit dem Gegenmittel behandelt Und im Boden 
eingesat werden, der entweder bereits mit Herbizid ver^ 
sehen oder nicht damit behandelt wurde und anschliefiend 
einer Herbizid-Behandlung unterzogen wird. Durch die 
Art und Weise^ wie das Gegenmittel zugesetzt wird, wird 
die herbizide Wirksamkeit der Garb amat- Verb in dun gen nicht 
beeintrSchtigt. 

Die Menge des Gegenmittels kann zwischen etwa 0,0001 und 
l^eilen 

etwa 30 G^-"" pro Gew.-Teil Thiolcarbamat-Herbizid 
schwanken, wird jedoch gewShhlich exakt danach ermittelt, 
welches VerhSltnis sich im Hinblick auf die wirksamste 
Quantitat als wirtschaftlich erweist. 

In den AnsprQchen der vorliegenden Anmeldung soil der Aus- 
druck "wirksame herbizide Verbindung" die wirksamen Thiol- 
carbamate als solche oder die Thiolcarbamate- umfassen, die 
mit anderen wirksamen Verbindungen, wie z-B. den s-Tria- 
zinen und der 2 ^^.-DichlorphenoxyessigsSure oder den wirk- 
samen Acetaniliden und dergl, yermischt sirid. AuJierdem ist 
die wirksame herbizide Verbindung von der als Gegenmittel 
eingesetzten Verbindung verschieden. 
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Die Klassen der vorliegend beschriebenen und erlSuterten 
herbiziden Mittel sind als wirksame, solche Wirkung auf- 
weisende Herbizide charakterisiert . Der Grad dieser 
herbiziden Wirkung ist bei den spezifischen Verbindungen 
und Kombinationen spezifischer Verbindungen innerhalb 
der Klassen unterschiedlich. Der Wirkungsgrad ist auch 
bei den einzelnen Pflanzensorten, fUr die eine spezifi- 
sche herbizide Verbindung oder Kombination verwandt werden 
kann, bis zu einem gewissen Grade unterschiedlich. Eine 
spezifische herbizide Verbindung oder Kombination zur 
BekSmpfung unerwiinschter Pflanzensorten ISBt sich also 
leicht auswahlen» ErfindungsgemSB ISJSt sich die SchSdi- 
gung einer gewiinschten Nutzpflanze (crop species) in 
Gegenwart einer spezifischen herbiziden Verbindung oder 
Kombination verhindern. Durch die spezifischen, in den 
Beispielen verwandten Nutzpflanzen sollen die Nutzpflan-- 
zen, die mit diesem Verfahren geschUtzt werden kSnnen, 
nicht beschrSnkt werden. 

Die im erfindungsgemSfien Verfahren verw^dten herbiziden 
Verbindungen sind wirksame Herbizide allgemeiner Art. 
D.h. die Mittel dieser Klasse weisen gegeniiber einem groBen 
Bereich von BCLanzensorten eine herbizide Wirksamkeit auf , 
ohne dafi ein Unterschied zwischen erwUnschten oder un- 
erwUnschten Pflanzensorten gemacht wird. Zur BekSmpfung 
des Pf lanzenwuchses wird eine herbizid wirksame Menge 
der hier beschriebenen herbiziden Verbindungen auf die 
PlSche Oder dort, wo eine Bekampfung von Pflanzen er- 
wiinscht ist, aufgebracht* 

Unter "Herbizid" versteht man vorliegend eine Verbindung, 
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ndt der Pf lanzen?»achstura bekSmpft oder modifiziert wird, 
Zu solchen Porraen der BekSmpfung oder Modiflzierung 
gehoren alle Abweichungen von der natUrlichen Entwick- 
lung, z.B. Vernichtung, EntwiGklungsverz5gerung, Ent- 
biatterung, Austrocknung, Reguli'erung, Verkummerung, Be- 
stockung (tillering), Stimulierung, Zwergwuchs und dergl. 
Unter "Pflanzen" versteht man keimende Samen, auflaufende 
SSmlinge und vorhandenen Pflanzenwuchs einschlieJaiich 
der Wurzeln und der Uber dem Boden befindlichen Teile, 

Die in den ^abellen genannten Herbizide wurden in solchen 
Mengen verwandt, mit denen der unerwUnschte Pflanzen- 
wuchs wirksam bekSmpft wird. Die Mengen liegen innerhalb 
des vom Hers teller eropfohlenen Bereichs. Die Unkrautbe- 
kampfung ist aus diesem Grunde innerhalb der gewUnschten 
Menge in jedem Pall koitunerziell annehmbar. 

In der vorstehenden Beschreibung der als Gegenmittel einge 
setzten Verbindungen gilt folgendes fUr die verschiedenen 
Substituentengruppen: Zu den Alkylresten gehSren, falls 
nichts anderes vorgesehen ist, alle gerad- oder verzweigt- 
kettigen Reste mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, zu den 
Alkeny Ires ten, falls nichts anderes vorgesehen ist, alle. 
gerad- oder verzweigtkettigen, mindestens eine olefini- 
sche Doppelbindung aufweisenden Reste mit 2 bis 20, vor- 
zugsweise 2 bis 12, Kohlenstoffatomen, und zu den. Alkinyl- 
resten, falls nichts anderes vorgesehen iat, alle gerad^ 
Oder verzweigtkettigen, mindestens eine acetylenische 
Dreifachbindung aufweisenden Reste mit 2 bis. 20^ vorzugS'- 
weise 2 bis 12 Kohlenstoffatomen. 
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Patentanspriiche ; 

!• Herbizides Mittel, gekennzeichnet durch einen Ge- 
halt an einem herbiziden Wirkstoff und einem Gegenmittel 
der Pormel 




in der R einen Halogenalkyl-, Halogenalkenyl-, Alkyl-, Alke- 
nyl-, Cycloalkyl- oder eineji Cycloalkylalkylrest , ein Ha- 
logenatom Oder ein Wasserstof fatom, einen Carboalkoxy-, 
N-Alkenylcarbamylalkyl-, M-Alkenylcarbamyl-, M-Alkyl-N- 
alkinylcarbamyl-, N-Alkyl-N-alkinylcarbamylalkyl-, N-Al- 
kenylcarbamylalkoxyalkyl- , N-Alkyl-N-alkinylcarbamy lalkoxy- 
alkyl-, Alkinoxy-, Halogenalkoxy-, Thiocyanatoalkyl-, 
Alkenylarainoalkyl-, Alkylcarboalkyl-, Cyanoalkyl- , Cyanato- 
alkyl-, Alkenylaminosulfonoaikyl-, Alkylthioalkyl-, Halo- 
genalkylcarbonyloxyalkyl-, Alkoxycarboalkyl-, Halogenalkeryt 
carbonyloxyalkyl-, Hydroxyhalogenalkyloxyalkyl-, Hydroxy- 
alkylcarboallfexyalkyl-. Hydro xy alky Alkoxysulfonoalkyl- , 
Puryl-, Thienyl-, Alkyldithiolenyl-, Tliienalkyl- oder 
einen Phenylrest oder einen durch Halogenatome, Alkyl-, 
Halo gen alky Alkoxy-, Carbamyl- oder Nitroreste, Car- 
bonsfiurereste und deren Salze oder Halogenalkylcarbamyl- 
reste substituierten Phenylrest, einen Phenylalkyl-, 
Phenylhalogenalkyl- oder einen Phenylalkenylrest oder einen 
durch Halogenatome, Alkyl- oder Alkoxyreste substituierten 
Phenylalkenylrest, einen Halogenphenoxy- , Phenylalkoxy-, 
Phenylalkylcarboxyalkyl-, Phenylcycloalkyl- , Halogenphenyl- 
alkenoxy-, Halogenthiophenylalkyl-, Halogenphenoxy alkyl-. 
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Bicycloalicyl-, Alkenylcarbamylpyridinyl-," Alkinylcarbamyl- 
pyridinyl-, Dialkenylcarbamylbicycloalkenyl- Oder einen 
Alkinylcarbamylbicycloalkenylrest bedeutet, und R. 
gleich Oder verschieden sein und jeweils Alkenyl- Oder 
Halogenalkenylreste, Wasserstoffatome, Alkyl-, Halogen- 
alky Alkinyl-, Cyanoalkyl-, Hydro xy alky 1- , Hydroxy- 
halogenalkyl-, Halogenalkylcarboxyalkyl-, Alkylcarboxy- 
alkyl-, Alkoxycarboxy alkyl-, Thioalkylcarboxyalkyl- , Alk- 
oxycarboalkyl-. Alky Icarbamyloxy alkyl-, Amino-, Formyl-, 
Halogenalkyl-N-alkylamido-, Halogenalkylamido-, Halogen- 
alky lami do alkyl- , Halogenalkyl-N-alkylamidoalkyl-, Halo- 
genalkylamidoalkenyl-, Alkylimino-, Cycloalkyl-, Alkyl- 
cycloalkyl-, Alkoxyalkyl-, Alkylsulfonyloxyalkyl- , Mer- 
captealkyl-, Alkylaminoalkyl-, Alkoxycarboalkenyl- , Halo- 
genalkylcarbonyl-, Alkylcarbonyl-^ Alkenylcarbamyloxy- 
alkyl-, Cycloalkylcarbarayloxyalkyl-, Alkoxycarbonyl-, Ha- 
logenalkoxycarbonyl-, Halogenpheny Icarbamyloxy alkyl-, 
Cycloalkenyl- oder Phenylreste oder durch Alkylreste, 
Halogenatome, Halogenalkyl- , Alkoxy-, Halogenalkylamido-, 
Phthalamido-, Hydroxy-, Alky Icarbamyloxy-, Alkenylcarba- 
myloxy-, Alkylamido-, Halogenalkylamido- oder Alkylcarbo- 
alkenylreste substituierte Phenylreste, Phenylsulfonyi- 
oder Phenylalkylreste oder durch Halogenatome, Alkyl-, 
Dioxyalkylen- oder Halogenphenoxyalkylamidoalky Ireste 
substituierte Phenylalkylreste, Alkylthiodiazolyl-, 
Piperidylalkyl-, Thiazolyl-, Alkylthiazolyl- , Benzothia- 
zolyl-, Halogenbenzothiazolyl-, Alkylthiaaoly-1 - - , Benao^ 
thiaaolyl ' , HalogonbonHothiagolyl - , Furylalkyl-, Pyridyl-, 
Alkylpyridyl-, Alkyloxazolyl-, Tetrahydrofurylalkyl- , 
3-Cyano-4 ,5-polyalkylen-thienyl-, a-Halogenalky lacetami- 
dopheny lalky 1- , a-Halogenalkylacet amidonitrophenylalky 1- , • 
a-Halogenalky lacetamidohalogenphenylalkyl-, oder Cyano- 
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alkenylreste bedeuten kSnnen Oder auch und zu- 
sammen mit dem Stickstoffatom einen Piperidinyl- , Alkyl- 
piperidinyl-, Alkyltetrahydropyridyl-, Morpholyl-, Alkyl- 
morpholyl-, Aaobicyclononyl-, Benzoalkylpyrrolidinyl-, 
Oxazolidyl-, Alkyloxazolidyl-, Perhydrochinolyl- oder 
Alky laminoalkeny Ires t bilden kSnnen, wobei Rg kein 
Was sers toff atom oder Halogenphenylrest ist, wenn R^ ein 
Wasserstoffatom darstellt. 

2. Herbizides Mittel nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi es ein Gegenmittel der Pormel enthSlt, 
worin R ein Wasserstoffatom, ein Halogenatom, einen 
Alkyl-, Halogenalkyl-, Cycloalkyl-, Cycloalkylalkyl-, 
Alkenyl-, Halogenalkenyl-, Halogenalkoxy- , Alkinoxy-, 
Hydroxyalkyl- , Alkylthioalkyl- oder einen Hydroxyhalogen- 
alkoxyalkylrest bedeutet und R^ und gleich oder ver- 
schieden sein und jeweils Wasserstof fatome, Alkyl-, Halogenr 
alkyl-, Alkenyl-, Halogenalkenyl-, Alkinyl-, Hydroxy- 
alkyl-, Hydroxyhalogenalkyl-, Cycloalkyl-, Alkyl cyclo- 
alkyl-, Alkoxyalkyl- oder Cycloalkenylreste bedeuten 
kOnnen, wobei R^ kein Wasserstoffatom ist, wenn R^ ein 
Wasserstoffatom darstellt. 

3. Herbizides Mittel nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi es ein Gegenmittel der Pormel enthSlt, 
worin R einen Halogenalkylrest bedeutet lind R^ und R^ 
zusammen mit dem Stickstoffatom einen Piperidinyl-, Alkyl- 
piperidinylr, Alkyltetrahydropyridyl-, Morpholyl-, Alkyl- 
morpholyl-, Azabicyclononyl- , Benzoalkylpyrrolidinyl-, 
Oxazolidyl-, Alkyloxazolidyl-, Perhydrochinolyl oder einen 
Alkylaminoalkenylrest bilden kSnnen. 
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4. HerbizideTMittel nach ' Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeicbnet, daJi es ein Gegenmittel der Pormel enthSlt, 
worin R einen Phenylrest Oder einen durch Halogenatome, 
ALkyl-, Hal ogen alky 1-, Alkoxy- Oder Nitroreste, Carbon- 
sSuren und deren Salze oder Carbamyl- oder Halogenalkyl- 
carbamylreste substituierten Phenylrest, einen Phenyl- 
alkyl-, Phenylhalogenalkyl- oder einen Phenylalkenylrest 
Oder einen durch Halogenatome, Alkyl- oder Alkoxyreste . 
substituierten Phenylalkenylrest, einen Halogenphenoxy-, 
Phenylalkoxy-, Phenylalkylcarboxyalkyl- , Phenylcycloalkyl- , 
Halogenphenylalkenoxy-, Halogenthiophenylalkyl- oder einen 
Halogenphenoxyalkylrest bedeutet und und Rg gleich oder 
verschieden sein und Jewells Wasserstof fatome, Alkyl- , 
Alkenyl- oder Alkinylreste bedeuten konnen,' wobei R^ kein 
Wasserstof f atom ist, wenn R-^ ein Was sers toff atom darstellt, 

5. Herbizides Mittel nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi es ein Gegenmittel der Pormel enthSlt, worin 
R einen N-Aljtenylcarbamylalkyl- , N-Alkenylcarbamyl-, 
N-^Alkyl-N-alkinylcarbamyl-, N-Alkyl-N-alkinylcarbamylalkyl- 
N-Alkenylcarbamylalkoxyalkyl- , N-Alkyl-N-alkinylcarbamyl- ■ 
alkoxyalkyl-, Dialkenylcarbamylbicycloalkenyl- oder einen 
Alkinylcarbamylbicycloalkehylrest bedeutet und R^ und Rg 
gleich Oder verschieden sein und jeweils Wasserstof fatome^ 
Alkyl-, Alkenyl- oder Alkinylreste bedeuten kSnnen, wobei 
Rg kein Wasserstof fatom ist, wenn R^^ ein Was sers toff atom' 
darstellt* 

6. Herbizides Mittel nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB es ein Gegenmittel der Pormel enthait,. worin 
R einen Halo genalky Ires t oc^er ein Wasserstof fatom bedeutet 
und R^ und R^ gleich oder verschieden sein und jeweils 
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Alkyl- Oder Alkenylreste, Wasserstoffatome, Alkoxyalkyl- 
oder Phenylreste oder durch Alkylreste, Halogenatome, 
Halogenalkyl-, Alkoxy, Halogenalkylamido-, ^halamido-. 
Hydroxy-, Alkylcarbamyloxy-, Alkenylcarbamyloxy-, Alkyl- 
amido-, Halogenalkylamido oder Alkylcarboalkenylreste 
substituierte Phenylreste, Phenylalk«Hylreste oder durch 
Halogenatome, Alkyl-, Dioxyalkylen- oder Halogenphenoxy- 
alkylamidoalkylreste substituierte Phenylalkylreste be^ 
deuten kSnnen, wobei kein Wasserstof fatom ist, wenn 
ein Was s erst of fatom darstellt. 

7, Herbizides Mittel nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi es ein Gegenmittel der Pormel enthSlt, 
worin R einen Halogenalkyl-, Alkyl-, Cyanoalkyl-, Thio- 
cyanatoalkyl-, Cyanatoalkyl-, Cycloalkyl-, Bicycloalkyl-, 
Halogenphenyl-, Phenylalkenyl- oder einen Halogenphenyl- 
alkenylrest bedeutet und R^ und R^ gleich oder verschie- 
den sein und jeweils Cyanoalkylreste, Wasserstoffatome, 
Alkenyl- oder Alkylreste bedeuten kSnnen, wobei Rg kein 
Wasserstof fatom ist, wenn R^ ein Wasserstof fatom dar- 
stellt. 

8. Herbizides Mittel nach einem der AnsprUche 1 bis 7, 
dadurch gekennzeichnet , dafi es als herbiziden Wirkstoff 
S-fithyl-'N,N-dipropylthiolcarbamat , S-Athyldiisobutylthiol- 
carbamat , S-Propyldipropylthiolcarbamat , S-2 , 3, 3-Trichlor- 
allyl-diisopropylthiolcarbamat , S-Xthylcyclohexyiathylthio- 
carbamat, 2-Chlor-2' -diathyl-N-(methoxymethyl )-acet- 
anilid, S-Athylhexahydro-lH-azepin-l-carbothioat , 2-Chlor- 
N-isopropylacetanilid, N,N-Diallyl-2^chloracetainid, 
Chlorbenzyldiathylthiolcarbamat , 2-Chlor-'^-athylamino-6- 
isopropylamino-s-triazin , 2-Chlor-4 , 6-bis- (athylamino )-s- 
triazin, 2(4-Chlor-6-athylamino-s-triazin-2-yl-amino)-2- 
methylpropionitril, 2-Chlor-4-cyclopropy lamino-6-isopropyl- 
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amino-s-triazin, 2,4-Dichlorphenoxyessigsaure oder deren 
Gemische enthait, t, 

9.. Herbizides Mittel nach eiriem der AnsprUche 1 bis 7> 
dadurch gekennzeichnet , dafi das Gegenmittel in einer Menge 
im Bereich von etwa 0,0001 bis etwa 30 Gew.-Teile pro 
Gew.-Teil des herbiziden Wirkstoffs vorliegt. 

10. Verfahren zur BekSmpfung von Unkrautarten, dadurch 
gekennzeichnet, daiS man dem Boden, in dem sich die Un- 
krautarten befinden, eine herbizid wirks'ame Menge des 
herbiziden Mittels nach einem der AnsprUche 1 bis 9 
zusetzt. 



FUr: Stauffer Chemical Company 
New York, N.yi, V.St. A. 




(Dr.H.JWWolff ) 
Reohtsanwalt 
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